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SPARK PLAZMA SINTERLEME YONTEMI iLE ISIK GECIRGENLIGINE

SAHIP ALUMINA SERAMIKLERININ URETIMI VE
KARAKTERIZASYONU
OZET

Bu ¢alismada optik, medikal ve balistik amagli kullanimlara uygun saydam Al,O3
seramiklerinin Spark Plazma Sinterleme yontemiyle eldesinde 1sitma hizi, kademeli
1sitma yontemi, sinteleme basinci, g¢esitli sinterleme dopantlarinin tekli ve ¢oklu
ilaveleri parametreleri incelenmistir.

Spark Plazma Sinterleme yontemi ile yapilan deneylerde iki farkli Al,Os; toz
kullanilmistir (Inframat Advanced Materials ve TM-DAR). Birinci grup deneyler
Inframat Advanced Materials marka Al,O3 toz kullanilarak 1150-1350 °C’de, 80
MPa basingta 35-200 °C/dk 1sitma hizi ile, 5-20 dk siirede gergeklestirilirken, ikinci
grup deneyler TM-DAR marka Al,O3 toz kullanilarak 1150-1300 °C’de, 80 MPa
basingta, 5 ila 100 °C/dk 1sitma hizi, 5-20 dk siirede gerceklestirilmistir.

Spark Plazma Sinterleme yontemi ile elde edilen Al,O3; seramiklerden ulagilan en
yiiksek rolatif yogunluk degeri birinci grup deneyler i¢in % 99,7 olup % 0,1 MgO
doplanmis aluminanin 1300 °C’ de, 80 MPa basingta, 5 dk siire ile sinterlenmesi ile
elde edilmistir. Ikinci grup deneylerde birgok numunede teorik yogunluk elde
edilmistir. En yiiksek sertlik degerine Al,O3 + % 0,4 MgO toz karisimimin 1340
°C’de, 80 MPa basingta, 100 °C/dk 1sitma hizi ile 5 dk sure ile sinterlenmesi ile, 20,4
GPa olarak ulagilmistir. ikinci grup deneylerde ise bu deger 24,2 GPa olarak
1175°C’de, 80 MPa basingta, 20 dk siirede sinterlenen 150 ppm MgO ve 150 ppm
CaO i¢eren numunede Olgiilmiistiir.

Iki farkli A1,05 toz ile elde edilen numuneler kiyaslandiginda, ikinci grup deneylerde
saydamlik elde edilmistir. Spark Plazma Sinterleme yontemi ile saydam Al;Os3
seramiklerin eldesinde 1sitma hizinin azaltilmasi ile dogrusal 151k gecirgenligi 6nemli
Olgiide artmustir.
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PRODUCTION AND CHARACTERIZATON OF ALUMINA CERAMICS
WITH LIGHT TRANSMISSION BY SPARK PLASMA SINTERING

SUMMARY

In this study, the transparent Al,O3 ceramics that are suitable for optical, medical and
ballistic uses were manufactured by SPS and the effects of parameters such as
heating rate, gradual heating methods, sintering pressure, various sintering dopants
were analyzed.

Two different Al,O; powders (Inframat Advanced Materials and TM-DAR) were
used in spark plasma sintering experiments. Wheras first group of experiments were
carried out with Inframat Advanced Materials branded powders at 1150-1350 °C
under 80 MPa pressure with 35-200 °C/min heating rates for 5 — 20 minutes, second
group experiments were held with using TM-DAR alumina powders at 1150-1300
°C under 80 MPa pressure with 5-100 °C/min heating rates for 5 — 20 minutes.

The highest relative density value reached in Al,O3 ceramics obtained with spark
plasma sintering is 99.7 % in the sample which contains 0.1 % MgO sintered at
1300 °C under 80 MPa pressure for 5 minutes. Theoritical density in few of the
second group of experiments is obtained. The highest hardness value as 20,4 GPa is
achieved in the alumina sample with 0.4 % MgO which is sintered at 1340 °C under
80 MPA pressure with 100 °C/min heating ratefro 5 minutes. This value is measured
as 24,2 GPa in second group experiments in the sample doped with 150 ppm MgO
and 150 ppm CaO sintered at 1175°C under 80 MPa applied pressure for 20 minutes.

When two different branded Al,O3; powders were compared, transparency is obtained
in the second group experiments. In line transmittance is improved significantly with
decreasing heating rate of spark plasma sintering of alumina ceramics.
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1. GIRIS

Al,Os, yiiksek sertlik, yiiksek mukavemet, yiliksek sicaklik dayanimi, miikemmel
dielektrik ozellikleri, yiiksek sicakliklarda yiiksek asinma ve korozyon direnci gibi
Ozellikleri ile savunma sanayi, niikleer endiistri ve metalurji sektoriinde genis bir
uygulama alaninda kullanilmaktadir. Yiiksek gerilim izolatorii, yiiksek sicaklik
elektrik izolatorii, elektronik altlik, firin astar1 ve tiipii, vida ve tel modeli, 6giitiicii,
balistik zirh, biyomedikal amagclarla, termometre sensorii kullanim alanlarindan

bazilaridir.

Son yillarda Al,O3’nin optik Ozelliklerinin gelistirilmesiyle, Al,O3 optik alanda
aranilan bir malzeme olmustur. Saydam seramikler optik, medikal ve balistik
alanlardaki uygulamalart nedeniyle olduk¢a ilgi ceken malzemelerdir.  Bu
malzemeler, tek kristal veya ¢ok kristalli yapilar halinde firetilebilirler. Tek kristalli
yapilarla kiyaslandiginda, cok kristalli saydam seramik malzemelerin {iiretim
maliyetleri diisiik ve biiylik ¢apli {iirtin eldesi kolaydir. Poli kristalin saydam
seramikler miikemmel mekanik o6zellikleri ve diisiik iiretim maliyetleri nedeniyle
endiistriyel kullanimda giderek daha fazla 6nem tasimaktadirlar. Ancak sintrelenmis
polikristalin seramik malzemeler, taneler, tane sinirlari, ikincil fazlar ve porlar gibi

optik ozellikleri 6nemli 6l¢iide etkileyen karmasik mikro yapilar sergilerler.

Endiistride, saydam seramiklerin Uretimi genellikle, tozlarin enjeksiyon
kaliplanmasinin  ardindan  gergeklestirilen sinterlemeyle yapilir. Bu nedenle
sinterleme prosesi yiiksek saydamligin saglanmasinda temel adimdir. Bu tiir
malzemelerde sinterleme prosesi, uzun siirede gercgeklestirilen ve genellikle iri tane
boyutlariin elde edildigi, mekanik ve optik Ozelliklerin olumsuz etkilendigi
basingsiz sinterleme ya da daha yiiksek saydamlikla sonuclanan ve basingsiz
sinterlemeye gore daha diisiik sicaklikta gergeklestirilen Sicak Presleme (HP) veya
Sicak Izostatik Presleme (HIP) ile gergeklestirilmektedir.

Sinterlenmis mikron alt1 tanelere sahip Al,O3, kompaklanmis pencere malzemeleri

icinde tiim saydam-transparent malzemelerin en sertidir. Sertligi, asinma direnci,



ucuslardaki zorlu atmosfer kosullarina dayanimi saydam Al;O3’y1 helikopter cami
uygulamalarindan medikal cihazlarda elektro optik sensorlere, missillerde pencere ve
kapsiil kubbelerine kadar genis bir uygulama i¢in Onemli bir aday haline

getirmektedir.

Son yillarda saydam seramiklerinin elde edilmesi lizerine yapilan ¢aligmalarda diisiik
voltaj yiiksek akimlarda, kesikli DC akiminin grafit kaliba yerlestirilen toz malzeme
tizerine dogrudan disiiriildiigli ve bu esnada malzemeye basincin da uygulandigi
Spark Plazma Sinterleme (SPS) teknigi de denenmektedir. SPS tekniginde
sinterleme islemi geleneksel yontemlere (basingsiz sinterleme, sicak presleme ve
sicak izostatik presleme) nazaran diisiik sicakliklarda ve kisa siirelerde tane
irilesmesi meydana gelmeden tamamlandigindan, poli kristalin saydam seramiklerin
eldesinde, elde edilecek malzemenin optik ve mekanik 6zellikleri agisindan

avantajlidir.

SPS teknigi, Al;O3’nin elektriksel iletkenliginin diisiik (yalitkan) olmas1 nedeniyle,
yalitkan ~malzemelerin  Spark Plazma Sinterleme Sisteminde sinterleme
mekanizmalarinin aydinlatilmas: igin 0Ozellikle optik ozelliklere sahip olmayan,
yiksek sertlik ve mekanik Ozellikler gosteren, opak Al,O; seramiklerin
gelistirilmesinde yaygin olarak kullanilmasina ragmen, bu yOntemle transparan

Al,O3 lizerine yapilan ¢aligmalar son yillarda yaymlanmaya baglamstir.

Bu calismada optik, medikal ve balistik amagli kullanimlara uygun saydam Al,O3
seramiklerinin Spark Plazma Sinterleme yontemiyle eldesinde 1sitma hizi, sinterleme
basinci, ¢esitli sinterleme dopantlarinin tekli ve ¢oklu ilaveleri gibi parametreler
incelenmistir. 100 nm boyutunda yiiksek safiyette Al,O3 tozlarindan hareketle, SPS
teknigi ile farkli 1sitma hizlar1 (5 °C/dak-200°C/dak.), farkli sinterleme basinglar1 ve
farkli dopantlarin tekli ve c¢oklu halde ilavelerinde (MgO, Y203, TiO,, CaO,
MgO+Y,03, MgO+TiO,, MgO+CaO) aliimina seramikleri elde edilmis, elde edilen
triinlerin goriinlir dalga boyunda refraktif indeks, dogrusal gecirgenlik gibi optik
ozellikleri, yogunluk gibi fiziksel 6zellikleri, sertlik, elastik modiil, kirilma toklugu
gibi mekanik Ozelliklerinin yani sira taramali elektron mikroskobu (SEM) ile
tanelerin morfolojik yapisi ilaveler katkisinda olusan yapilar karakterize edilerek, faz

tayinlerinde X-isinlar1 difraksiyonundan yararlanilmistir.



2. TEORIK INCELEMELER

2.1 Aliimina (Al,0O3)

Aliimina, diinyada en ¢ok kullanilan oksit malzemeleri arasindadir. En yaygin
aliminyum oksit formu a-aluminyum oksit ya da mineral adi ile korundumdur.
Korundum, Sekil 2.1’de de goriildiigii gibi yedi Bravais kafes sistemlerinden
rombohedral kristal yapisina sahiptir. Oksijen iyonlar1 hekzagonal siki paket yapisini
olustururken, yapinin {igte ikisini olusturan aliiminyum iyonlari oktahedral
bosluklarda yerlerini alir. Aliiminyum +3, oksijen —2 degerli oldugundan elektriksel
yansizligin saglanabilmesi igin her ii¢ O% iyonuna karsilik iki AI** iyonu bulunur. Bu
yiizden, aliminyum iyonlari HSP kafesinde sekizyiizlii yerlerin tigte ikisini
doldurabilir. Bu durumda yapida sekil bozuklugu ortaya ¢ikar [1, 2]. Ayrica, Al,O3
seramik sisteminde birka¢ yar1 kararli polimorfik formlar goriilmektedir. Bunlar vy
(kiibik spinel), o (tetragonal), 6 (monoklinik), n (kiibik spinel), k (ortorombik), x
(kiibik) ve B (hekzagonal) formlardir [3].
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Sekil 2.1 : Aliiminyum oksit yapist [2].

Diinya aliimina lretiminin % 95’den fazlas1 yiiksek saflikta son {iriin temin eden
Bayer teknolojisi ile yapilmaktadir. Bayer prosesi, Hall-Heroult -elektrolitik

prosesinden (aliiminyum iiretimi) sadece bir y1l sonra 1887 yilinda kesfedilmis olup



1893 yilinda Fransa’da uygulamaya baslanmistir [4]. Hammadde olarak genellikle

gibsitik ve bohmitik boksitler, nadiren de diyasporitik boksitler kullanilmaktadir [5].

Bayer Prosesi ile boksitten iretilen aliiminanin yaklasik % 93’ metalurjik
alliminadir ve aliiminyum tiretimi i¢in kullanilmaktadir. Aliminyum metalinin eldesi
disindaki amaglar i¢in kullanilan aliiminyum hidroksit ve aliimina iirlinlerine 6zel
alimina ad1 verilmektedir. Cesitli islemlerden aktif aliimina veya kalsine aliiminalar

tiretilmektedir [5,6].

Nanometre boyuttaki aliimina partikiilleri mikrometre boyutlular ile kiyaslandiginda
daha biiyiik yiizey alanina sahip olmalari nedeniyle birgok {istiin 6zellige sahiptir.
Aglomere olmayan ultra ince seramik tozlart homojen yapilarina bagli olarak bir¢ok
teknik uygulamalarda kullanilabilmektedirler. Termal, kimyasal, optik ve katalitik
ozelliklerinden dolay1 kaplama, rezistans, refrakter malzemeler, abrasif taneler ve
ileri teknoloji seramiklerin tiretiminde kullanilirlar. Fiziko - kimyasal olarak dnemli
bir¢ok 6zellige sahip oldugu igin (yiiksek termal direng, sertlik, asit ve bazlara karsi
yiiksek direng vb.) tiretim alanlar1 genistir [7].

Mikrometreden nanometre boyuta kadar olan ince korund tozlarini sentezlemek igin
sol-gel, ¢oktiirme, buhar fazi reaksiyonu, alev spreyi pirolizi ve hidrotermal
yontemler gibi ¢ok farkli kimyasal metotlar kullanilmaktadir [8,9]. a-aliimina tozunu
elde etmek oldukca zordur, a-Al,O3 yiiksek sicaklikta toz haline geldikten sonra
stabil fazda kalmasi, toz taneciklerinin hemen biiylimesine neden olur ve nano
Olgekteki partikiilleri elde etmeyi zorlastirir. Bir diger sebep ise o-Al,O3

partikiillerinin birlesik olarak durmaya egimli olmalaridir [8].

Sinterlenmis nano aliiminyum oksit yaygin olarak potalarda, refrakter boru ve
cubuklarda, yiiksek sicaklik dayanimi, aginma ve korozyon direnci nedeniyle tercih
edilir. Alimina ytiksek sicaklikta sertligini koruma 6zelligine sahip bir malzemedir.
Aliiminanin termal iletkenligini ve termal sok direncini arttirmak ig¢in silisyum
karbiir eklenebilir. Tek basina aliimina, atesleme bujisi uygulamalarinda ve yiiksek
sodyumlu buhar lambalarinda siklikla kullanilir. Ayrica, sinterlenmis aliimina
roketlerde, radarlarin dis haznelerinde ve diger parcalarinda da uygulama alani bulur.

Roketlerin bazi boliimleri radar sinyallerine karsi transparan olmalidir, aliiminanin



dielektrik ve termal 6zellikleri de aliiminay1 bu alanda kullanimi agisindan benzersiz

kilar [7].

2.2 Saydamhk

Bir 151k 1s1mn1nin absorbe edilmesi veya gegirilmesi o 1s1nin enerjisine ve malzemenin
iletim veya valans bantlar1 arasindaki enerji araligina baglidir. Fotonlar bir elektronu
yiiksek enerji seviyesine uyarmak i¢in yeterli enerjiye sahip degilse, absorbe edilme
yerine gecirilir ve malzeme saydam olarak nitelendirilir. Metallerde band araligi
yoktur ve hemen hemen biitiin fotonlar absorbe edilir. Yiiksek saflikta seramik ve
polimerlerde enerji aralig1 biiylik oldugundan malzeme goriilebilen 15181 da igeren
yiiksek enerji fotonlart igin saydam goriilebilir. Yar iletkenlerde, fotonlar, enerjileri
verici veya alici enerji araliklarindan kiiclik olmadik¢a absorbe edilir. Bu nedenle
yart iletkenler kisa dalga boylari i¢in saydam degilken, uzun dalga boylu fotonlar i¢in

saydamdir [2].
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Sekil 2.2 : Band araligina sahip bir malzemenin sematik band yapisi.

Isik gecirgenligi (I/Ip) sadece malzemenin kristal karakteristiklerine degil, ayni
zamanda tane boyutu ve mikroyapisina da baghdir [10,11]. Gegirgenlik ve diger

optik parametreler su formiille agiklanabilir:
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Sekil 2.3 : Malzeme kalinliginin numuneye sematik olarak etkisi [12].

Sekil 2.3 ve Esitlik 2.1°de goriilebilecegi gibi aslinda tamamen saydam ifadesi
sadece kalinliktan bagimsiz olarak, 15181 tiimiiyle geciren malzemeler ig¢in
kullanilabilir. Fakat pratik olarak bu miimkiin degildir, malzeme kalinliginin artmasi

gelen 15181 daha ¢ok sagilmasina neden olarak, gegirilen 151k miktarini azaltir [12].
Absorbsiyon katsayisi ise soyle formiile edilebilmektedir:

no= o + Sim + Sop (2.2)
a: elektron gegisine bagli absorbsiyon terimi

Sim: yapisal homojensizlige bagli sagilma terimi

Sep: optik anizotropiye bagli sagilma terimi



Bir numuneye 151k 151n1 gonderildiginde, rezonansa bagli olarak enerjinin bir kismi
absorblanir. Gelen 1s1n, elektronlarin diisiik enerji seviyesinden daha yiiksek enerji
seviyesine uyarilmasini saglar. Gelen 1s1k 1s1ninin frekansi ile numunenin dogal
frekansi cakisirsa, rezonans meydana gelir ve 151k absorblanir, bu da 15181n gegirilme

miktarini azaltir [11].

Esitlik 2.2°de de belirtildigi gibi mikroyapt homojenligi, diger bir degisle ana
matriksten ¢ok farkli refraktif indis degerine sahip ikincil fazlarin, tane siirlarinin ve
porlarin yapida bulunmamasi, malzemelerin 151k gecirgenligini artirmada ¢ok

onemlidir [11,12].

Ayrica, sinterleme sonrasi olusan tanelerin kiigiikliigli, hareket ve mikroplastisiteyi
(dislokasyon, ikizlenme) sinirlayarak malzemelerin daha sert olmasina neden olur
[13]. Tane biiyiimesi, malzemelerin mekanik ozelliklerini etkiledigi gibi optik
ozelliklerinde de goz oniine alinmasi gereken ¢ok 6nemli bir parametredir. Rayleigh
151k sagilim teorisine (bir 151k 1smimnin  veya elektromanyetik radyasyonun
dalgaboyundan daha kiiglik taneler tarafindan elastik olarak sacilmasi) gore,
malzemede yiiksek saydamlik eldesi i¢in, gelen 15181n dalga boyundan daha kiiciik
kristallere sahip mikroyap: sarttir [14,15]. Buna ek olarak polikristal malzemeler
ancak yiiksek yogunluga sahip olduklarinda saydamlik kazanirlar [16]. Bazi
durumlarda sadece % 0,1 kalan porozite bile saydamligi tamamen yok edebilir [17].
Peelen ve Metselaar’n ¢alisma ve hesaplarma gore, c¢ok yiiksek yogunluklu
malzemeler bile ¢ok¢a por igerirler ve malzemeye gelen her 151n mutlaka en az bir
pora carpar [17]. Kisaca, polikristalin aliimina malzemelerde saydamlik, gelen 15181n
dalga boyuna oranla tanelerin ve porlarin ¢ok daha kiigiik boyutlarda olmasi ve gelen

151810 numuneden dogruca gegebilmesi ile agiklanir.

Malzemelerin dogrusal 151k gecirgenligi ile tane boyutlar1 arasinda Apetz ve Bruggen
tarafindan Rayleigh-Gans ve Debye teorileri baz alinarak bir analiz olusturulmustur.
Analizlerine gore, tane yarigapi I, gelen 15181n dalga boyu A’ya kiyasla daha kiigiikse
polikristalin sagilma katsayis1 o kadar kiiciik olacak, 151k o kadar ¢ok gecirilecektir.
(An: refraktif indeks farki ( =0,0053)) [17].

m?An?
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2.2.1 Polikristallerde 151k gecirgenligi

Minimum 151k absorbsiyonu, elektromagnetik dalgalar ile malzemenin en az
derecede etkilesimini gerektirdiginden, saydam pargalar icin malzeme se¢imi
elektriksel olarak yalitkan malzemeler iizerine yogunlagmistir. Bahsedilen durum
serbest elektron bulutlarina sahip metaller i¢in ¢ok zordur. Sagilma kayiplar1 ancak
malzeme optik olarak homojen oldugunda (farkli n degerine sahip ikincil faz gibi),

izotropik oldugunda (gift-kirilim olmadiginda) en azdir.

Bilindigi gibi, cam en yaygin geleneksel saydam malzemedir. Kolay ve limitsiz
sekillendirilebilme(iifleme gibi) 6zelliklerine sahip camin en biiyiikk kusuru, sadece
disiik sicakliklarda kararli olmasi ve orta dereceli sicakliklarda bile mekanik ve

korozif 6zellikler acisindan dayaniksiz olmasidir.

Bir diger yaygin malzeme ise tek kristalli saydam “seramik™ yalitkanlardir. Bu
malzemeler, lazer ve mekanik saatler v.b. gibi endiistriyel uygulamalar i¢in ¢ok
cesitli yontemler ile elde edilebilir. Fakat pahali ve sadece basit sekillerde
iretilebilmeleri ile kiibik olmayan tek kristaller dikkate alindiginda mekanik ve optik
ozellikler agisindan izotropik malzemelere kiyasla bazi dezavantajlara sahip olmasi,
daha genis kullanim i¢in uygun olmamalarina sebep olmaktadir. Bu sorunlarin
cogunun polikristal sinterlenmis saydam malzemelerde iistesinden gelinmistir. Fakat
bu tip malzemelerde ise dikkate alinmas1 gereken ilave mekanizmalar bulunmaktadir.

Sag¢ilma kayiplar1 dogrusal gegirgenligi mikroyapiya bagl olarak diisiiriir:

2

1. Porlar veya bagka bilesikler gibi ikincil fazlarin farkli refraktif indeks “n

degerlerinden dolay1 yayinik sagilma (diffuse scattering) gostermesi

2. Kibik olmayan seramiklerde gelen 15181in tane simirlarinda cift kirilarak

bolinmesinden kaynaklanan sagilma gostermesi [13,17]

Aliimina gibi kiibik olmayan yapilarda Sekil 2.4’deki tim mekanizmalar aktiftir, ve
hepsi dikkate alinmalidir. Sinterlenmis aliimina, diger kiibik olmayan malzemeler
gibi kalinliga bagl olarak optik Ogecirgenligi degisen bir malzemedir. Numune
ancak 1 mm’den daha ince oldugu takdirde, kiiclik 151k sacgilimlar1 olsa da teorik
limitin % 65-70 gibi oranlarinda dogrusal gecirgenlik elde edilebilir Bu 6zelliklere

sahip seramikler ancak mikron altinda tane boyutuna sahip numunelerde elde



edilebilir [13,18]. Mie ve arkadaslarinin teorisine gore An/n (refraktif indeks
farkliliginin, ortalama indekse orani) degerine bagli olarak, tamamen yogun bir
mikroyapida, tane boyutunu (2r), dalgaboyu (Am) ve kalinligin (d) etkisi asagidaki

denklem ile agiklanmustir:

( At rd |
RIT = (1-Ry)exp |- 377 ---m-m |
| (2.4)

Bu denklemin dalgaboyu ve tane boyutunun etkisi a¢iklayan en énemli iki sonucu:

o Cift kirilma ile birlikte sagilma kayiplart yani gercek dogrusal 151k
gecirgenligi, numuneye gelen dalga grubunun tek tek algilamasi ile azalir. Tane
boyutlarmin kii¢iik olmasi gelen 1s181n taneleri tek tek ayirt edip sagilmasini onler,

yani taneler 0,5 pm’den kii¢iik olmak zorundadir.

o Diger bir taraftan, artan dalga boyu ile numune gegirgenligi artar. UV’den IR
dalga boyuna gidildik¢e sinterlenmis polikristal aliiminada 151k gegirgenligi artar.
Tek kristalli aliiminada 6rnegin 0001 safirde, diistik dalga boylarinda ¢ift kirilmadan
kaynaklanan sacilma kayiplar1 goriilmezken her iki malzemede de dogrusal 1s1ik

gecirgenligi 230 nm dalga boyundan sonra artig gosterir.

Gelen |§lk@ Sacilan Isik
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Sekil 2.4 : Saydamlig: etkileyen mikroyapi faktorleri [1].



An # 0 oldugu durumlarda yani optik olarak izotropik olmayan kristallerde
saydamlik eldesinin zorlugu goriilince MgO.Al,O3 spinelleri gibi kiibik malzemelere
ilgi gosterilmeye baslanmistir. Ik yapilan denemelerde, spinel seramiklerinin
yetersiz saydamlik gosterdigi goriiliince, kalan porlarin giderilmesi i¢in daha yiiksek
sicakliklarda caligilmistir. Bu durum tanelerin biiylimesine yol a¢mustir. Tane
biiyiimesi yukaridaki Denklem 2.4’de An = 0 oldugunda 6nemini yitirdiginden kabul
edilebilir sayilmaktadir. Fakat kiibik olmayan korund seramiklerine kiyasla kiibik
saydam seramiklerin mekanik Ozellikleri yetersiz kalmaktadir. Ornegin, yiiksek
dogrusal gegirgenlik gosteren 50 — 300 um tanelere sahip spinel seramikleri sadece

12 GPa sertlige sahiptir [13].

Diger bir taraftan biiyiiyen tanelerin i¢ine porlarin inkliizyonu riski bulundugundan,
kiibik transparan polikristaller acisindan bile, limitsiz tane biiyiimesi kolayca kabul
edilebilecek, istenilecek bir 6zellik degildir. Sinterleme prosesi ile, ¢ok¢a sagilmaya
neden olan bu intra-graniiler porlar1 gidermek zordur. Bu yiizden, saydam seramik
tiretiminde genellikle ¢ok yiiksek yogunlukta ve kiiciik taneli mikroyapilara ulagsmak

onemlidir.

5 wm’den 0,5 pum tane boyutlarina inildiginde, mikroplastik hareket i¢in
(dislokasyonlar, ikizlenmeler) gerekli yer daha kisitlh oldugundan malzemenin
sertligi artar. Fakat mikron alt1 tanelerde, tane boyutunun etkisi azalmaktadir. Bunun
sebebi, tane simirlar1 aglarinin artan ve Onleyici etkisi olarak gosterilebilir (Oyle ki,
nanomalzemelerde tane boyutu kiigiildiikce mikroplastisteyeye azalan direng
gosterirler) [13,17,18]. Tane smnirlarinin ince olmasi saydamlik i¢in gerekli

parametrelerden biridir [19].

Kiibik olmayan malzemelerde, 151k rastgele dizilmis taneler arasindaki refraktif index
stireksizliginin sonucunda sacilir. Bu da yar1 saydamliga neden olur. Kiibik yapili
malzemeler optik olarak izotropikken, kiibik olmayan malzemeler optik olarak
anizotropiktir ve ¢ift kinllim gosterirler. Cift kirthim, malzemeye gelen 1sinin iki
kutuplasmamamis 1sma ayrilmasidir. Olusan bu optik anizotropluktan dolay1
meydana gelen normal ve anormal 1sinlarin, ortamin (ng-ne) kirilma indisleri farki ile
karakterize edilmesi kabul edilmistir [5]. Bu tip kristallerin iki kirilma indisi vardir.
Yonlendiriciye paralel bir sekilde polarize olan 1sik, yonlendiriciye dik sekilde

polarize olan isiktan daha farkli bir kirilma indisine sahiptir. Yani farkli hizlarla
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ilerlemekteler. Asagidaki diyagramda mavi ¢izgiler yonlendiricinin alanini, oklar ise

polarizasyon vektoriinii géstermektedir [20].

Paralel Dik Egimli

Sekil 2.5 : Nematik yonlendirici (mavi ¢izgiler) ve 151k demetinin farkh
polarizasyonlar: (oklar) [20].

Boylece, 151k bu tip kristaller gibi ¢ift kirillmali bir malzemeye girdiginde, 151k
demeti olagan wsinlar (ordinary rays) ve olagan iistii wginlar (extraordinary rays)
bilesenlerine ayrilmaktadir. Bu bilesenler farkli hizlarla ilerledikleri igin, dalgalar
arasinda faz farki ortaya ¢ikmaktadir. Bu isinlar, ¢ift kirilmali malzemeyi terk
etmek tizere tekrardan birlestiklerinde, bu faz farkindan dolay: polarizasyon durumu

degismektedir.

Oladan Isinlar
{polanze)

== -

Gelen Isik : / I

(polarize clmayan)

Olagan Ustii Isinlar
(polarize)

Sekil 2.6 : Cift kirllmali malzeme boyunca ilerleyen 1sik polarizasyonu [20].

Malzemenin g¢ift kirilma 6zelligi, olagan ve olagan stii 1sinlarin kirilma indisleri
arasindaki farki gosteren Dn ile karakterize edilir. Malzemenin kirilma indisi 151810
vakumdaki hizinin sdz konusu malzemedeki hizina oranina esit oldugu igin
yonlendiriciye dik sekilde ilerleyen ve yonlendiriciye gore paralel ve dik sekilde

polarize olan dalgalar i¢in:

Vs (2.5)
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v (2.6)

Cift kirillmanin alabilecegi en yiiksek degeri

An= n_ —n, (2.7)

Ilerleme yoniine bagl olarak An sifir ile en yiiksek degeri arasinda bir deger
almaktadir. ne>no sart1 pozitif tek eksenli malzemeyi tarif etmektedir. Malzemenin
uzunlugu ise baska bir 6nemli parametredir, ¢linkii faz kaymasi 15181n ¢ift kirilmaya
sahip malzeme boyunca ilerlemesi esnasinda artmaktadir. Cift kirilma ve uzunluk
parametrelerinin dogru birlesimi sonucunda herhangi polarizasyon durumunun elde
edilmesi miimkiindiir. ¢ift kirilmaya sahip malzemede farkli hizlarla ilerleyen iki
dalga bilesenleri igin optik yollar arasindaki fark dalga ortamda ilerledikge

polarizasyon durumunda degismeye neden olmaktadir [20].

2.3 Saydam Seramikler

Aliiminanin yaninda, kiibik simetriye sahip AION (Al;30,7Ns) seramikleri [21,22],
kiibik simetri ve izotropik termal genlesmeye sahip ve tane sinirlarinda c¢ift kirilma
ozelligi gostermeyen YAG (Y3AlsO1, garnet) [23,24,25,26], yine kiibik ve sert
ozellikler gosteren MgAl,04 spineli [27,28,29], yitriyum oksit (Y,03) [12,30], GGG
(gadolinyum galyum garnet) [31], fazla sert ve mukavim olmayan ve 2,2 gibi yiiksek
bir refraktif indeks degerine sahip kiibik sinterlenmis zirkonya (ZrO,) [12,32], ve
hatta SisN4, Lu,O3, AIN, ve Al,O3 tozlarindan hareketle hazirlanan Lu-o SiAION
[33], miillit (3A1,03.2Si0;) [34] ile hacimce % 1 LaAl1;0sg ihtiva eden LaAl;1015 —

Al;O3 kompozitleri [35] transparan seramiklere 6rnek gosterilebilir.

2.4 Saydam Seramiklerin Uretim Yéntemleri

Polikristalin saydam seramikler, genel olarak nano tozlarin istenilen sekillerdeki
kaliplarda vakum ortaminda, atmosfere acik, hidrojen veya argon gazi altinda
sinterlenmesi sonucu iretilirler [31]. Al,O3 seramikler, 6n sekillendirilmis mikron
alt1 boyuta sahip Al,O3 tozlarinin (kuru preslenmis+soguk izostatik preslenmis, slip

dokiim ile sekillendirilmis, gel-casting ile hazirlanmig) basingsiz sinterleme
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yontemleriyle, veya sicak pres (HP) ve Sicak Izostatik Pres (HIP) ile basingsiz

sinterlemeye gore daha diislik sicaklikta, basing yardimiyla tiretilebilmektedirler.

2.4.1 Sicak pres (HP)

Sicak presleme, rijit bir kalip icerisinde eksenel basing ve firin direnglerinin yarattigi
1s1 ile birlikte sinterleme yapilabilen bir prosestir. Kuvvet genellikle iist pang ile
hidrolik bir sistem tarafindan uygulanilir. Eksenel bir kuvvet uygulanmasina ragmen
kalip ylizeylerinde meydana gelen siirtiinme nedeniyle merkezden yanlara dogru
degisen bir kuvvet dagilimi gozlenir. Sicak presleme yavas bir prosestir. Kullanilan
kalip aksam1 nedeniyle sicaklik kontrolii zordur. Sinterleme esnasinda vakum altinda
calismanin getirdigi avantajlar ise porozitenin ortadan kalkmasi, firin direnglerinin ve
sinterlenen malzemenin korunmasidir. Sicak preslemede toplam deformasyon
miktar1, kalip kenarlarinin deformasyonu sinirlamalar1 nedeniyle sicak ekstriizyon ve
sicak dovmeye gore daha az olmasina ragmen genellikle yiiksek yogunluklu
pargalarin iiretimi miimkiindiir. En 6nemli problem uygun kalip malzemesinin
secimidir. Kalibin, presleme sicakliginda plastik deformasyon gostermeden
uygulanan basinca dayanmasi, sicak tozla reaksiyona girmemesi gerekir. En ¢ok
kullanilan kalip malzemesi grafittir. Berilyum, semente karbiirler, nikel ve kobalt

esasli siiperalagimlar sicak preslemenin kullanildigi malzemelerdendir [36].
Sicak Preslemenin avantajlar1 asagidaki gibidir:
1. Kullanilan toz yiiksek kalitede olmak zorunda degildir.

2. Bir ornek olmayan karistirma sebebiyle olusan genis porlar kolaylikla ortadan

kaldirilir.

3. Geleneksel basingsiz sinterleme yontemi igin gerekli yogunlagtirma sicakligindan

daha diisiik sicaklik gereklidir.

4. Yogunlagsma saglanirken sicaklik diisiik tutuldugundan biiytik tane biiylimesi veya

ikincil tekrar kristallesme gerceklesmez.

5. B4C, SIiC, Si3Ng gibi kovalent bagli malzemeler katki maddesi olmadan

yogunlastirilabilir
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Sekil 2.7 : Sicak Pres Sematik Gortintimii [1].

Sicak preslemenin dezavantaji ise yliksek sicakliklarda kullanilan kaliplarin pahali
olmast ve genellikle uzun Omiirli olmamasidir. Sicak preslemede iiretilen
malzemeler soguk preslemede oldugu gibi diiz tabaka, blok, silindir gibi basit
sekillerle sinirlidir. Birgok karmasik ve genis sekilde malzemeyi sicak presleme ile

iretmek zor, bazen imkansizdir.

Optik camlar (MgF,, ZnS, ZnSe Y,03, MgAl,Qy,), seramik zirhlar (B4C, TiB,, SiC,
Al;03), kesici takimlar (Al,O3 TiC, SisNs—AIN-Al;O3) sicak presleme ile iiretilen

bazi trtinlerdir [1].

Ornegin Ma ve arkadaslar;, saydam aliimina iiretiminde sicak pres yontemini
kullanmislardir. Aliimina tozlar1 enjeksiyon kaliplama ile 6n sekillendirdikten sonra
1800, 1850 ve 1900 °C’lerde ti¢ farkli sicaklikta sinterlemislerdir [11].
Mikroyapilarini inceledikleri numunelerde saydamligin por miktari, biiyiikliigi ve
ikincil fazlarin varligr ile dogrudan iligkili olduklarin1 saptayarak optimum sonug

1850 °C’de 30 dakika sinterlenen numunede elde edilmistir [11]. Peelen ise yaptig1
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calismalarda [37,38], 1440 °C’lerin altinda 1-2 um boyutlarinda taneler olugturacak

sekilde sinterlenmistir.

Kwon ve arkadaslar1 ¢alismalarini y-aliiminanin doviilerek sinterlenmesi iizerine
yogunlastirarak, aliiminay1 grafit kaliplar kullanarak argon gazi altinda 10 °C/dk
1sitma hiz1 ile 1sitarak 15 dakika boyunca sicak pres ile sinterlemis ve 50 dakika
dovme islemi uygulamiglardir. Elde edilen numunelerde 300 nm’nin altindaki dalga
boylarinda 151k gecirgenligi goriilmezken, sar1 151k bolgesi olan 580 nm’de % 38 151k
gecirgenligine, infrared bolgesinde (800-1000 nm) ise % 50’lere varan degerde 151k

gegcirgenligine rastlanmistir [39].

Bir bagka grup ise ticari aliimina kullanarak gel-casting ile hazirladiklar1 tozlari, 3
saat boyunca hidrojen atmosferi altinda 1850 °C sicaklikta basingsiz olarak
sinterleyerek 190 — 1100 nm dalgaboyu araliginda %10 gegirgenlik gosteren

seramikler elde etmislerdir [40].
2.4.2 Sicak izostatik presleme (HIP)

Sicak izostatik pres, sicaklik basincin eszamanli uygulanmasiyla kullanilir. Bu proses
HIP olarak tanimlanir [36]. Seramik {irlinlerdeki yogunlugu arttirmak icin genellikle
sicak preslemeye bagvurulur. Bu ydntemde basing gaz vasitasiyla iic eksenden
eseksenel olarak uygulanarak tozlarin igersinde bulundugu kap, icten 1sitmali bir
hazne ile 1sitilarak sinterleme islemi gergeklestirilir. Soguk izostatik preslemeden
farki, basing kamarasinin bir firin sistemi ile 1sitilmasidir. Basing argon veya helyum
gaz1 ile saglanir. Soguk izostatik preslemede kullanilan plastik veya torbalar yerine
metalik veya cam kaliplar kullanilir. Sicak izostatik presleme kosulunda cam, viskoz
akma gostererek toz ile birlikte homojen olarak deforme olur. Kalip malzemesi
seciminde en Onemli parametre etkin sinterleme sicakliginda kalibin basinci
iletilecek deformasyonu gosterebilmesidir. Camlar, ¢elik, paslanmaz ¢elik, titanyum,
tantalyum en ¢ok kullanilan kalip malzemeleridir. Al,O3, ZrO,, SizN4 gibi seramik
malzemelerin; WC-Co, TiC-Fe, Al,03-ZrO, gibi kesici takim uglarinin; nikel ve
titanyum alasimlar1 gibi havacilik malzemelerinin, alagim ¢eliklerinin, kompozitlerin

ve elektronik seramiklerin iiretiminde kullanilmaktadir [36,41].
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Sekil 2.8 : Sicak Izostatik Pres Sematik Goriiniimii [1].

Uygulanan sicaklik 2000 °C’ ye ¢ikabilirken, basing 30-100 MPa arasinda degisir.
Sicak izostatik preslemede yaygin olarak Argon gazi kullanilirken, oksitleyici veya
reaktif gazlar da kullanilabilir. Sicak izostatik presin iki farkli ¢esidi vardir. Birincisi
etrafi bir hazne ile c¢evrilmis model, ikincisi ise hazne ile ¢evrilmemis modeldir.

Ikinci modelde numune 6nce sekillendirilip sinterlenir, sonra sicak izostatik preslenir

[1].

Sicak 1zostatik presin en 6nemli avantaji tane biiylimesi olmadan yogun malzemeler

tiretilebilmesidir. Dezavantaji ise maliyetinin yiiksek olusudur [1].

Krell ve arkadaslarinin, saydam aliiminanin sicak isostatik presleme yontemi ile
tiretilerek optik, fiziksel, mekanik ve balistik 6zelliklerinin incelendigi bir¢ok
caligmalar1 bulunmaktadir [12,13,42,43]. Calismalarinin sonucunda mikron alti
boyutlarda tanelere sahip aliiminanin tiim transparan zirh seramikleri arasindan en
sert oldugu ve asir1 homojen slip dokiim uygulamast ile 1 mm kalinliga sahip
numunede teorik degerin %90°1 degerde dogrusal 151k gecirgenligi sonucuna

ulagmiglardir [13]. Bir diger calismalarinda ise sicak izostatik presleme prosesinde,
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100 nm boyutlarinda toz kullanilarak {iretilmis aliiminaya kiyasla daha biiytik taneli,
200 nm boyutlarinda baslangi¢ tozlarindan hareketle {iiretilen seramikte, saydam
alimina eldesi i¢in sart olan daha yiiksek yogunluk ve kiigiik tane boyutunun

goriildiigiinii saptamislardir [42].

Ayrica, ayni ¢alisma grubu 1slak sekillendirme yontemi ile 6n sekillendirdikleri ticari
korundum tozlarini sicak izostatik presleme yontemi ile sinterleyerek 0,4 — 0,6 pm
tane boyutlarinda > % 99,9 rolatif yogunluklarda 20 — 21 GPa sertlige sahip 600 —
700 MPa dort nokta egme mukavemeti degerinde ve 0,8 mm kalinliga sahipken 650
nm dalgaboylu 1sikta % 60 dogrusal 151k gecirgenligine sahip numuneler elde

etmiglerdir [43].

Mizuta ve arkadaslar1 yaptiklari ¢alismada, acik atmosferde 1240 °C’de 2 saat
sinterlenen numuneleri argon gazi altinda 1200-1400 °C’lerde 150 MPa basingta 1
saat slire ile kapsiilsiiz sicak isostatik preslemeye tabi tutarak tam yogun aliimina

tiretmisler, % 30 ila % 46 arasinda degisen optik gecirgenlik elde etmislerdir [44].
2.4.3 Spark plazma sinterleme

SPS yontemi, 90’11 yillarda diger basingli sinterleme yontemlerine alternatif olarak
ortaya ¢ikmistir. Spark plazma sinterleme (SPS) teknigi enerji tasarrufuna ve yliksek
sinterleme hizlarina olanak taniyan yeni bir sinterleme teknolojisi olup, bu yontemde
basingli sinterleme, sicak presleme, sicak izostatik presleme gibi geleneksel
sinterleme metotlarina kiyasla % 20 ila % 30 daha az enerji kullanarak bulk malzeme
elde etmek miimkiindiir. Japonya basta olmak {izere bir¢ok iilkede SPS hakkindaki

arastirmalar artan hizla devam etmektedir [45].

SPS tekniginin temel caligma prensibi yiiksek akim yogunlugundaki dogru elektrik
akimmin grafit kalip sistemi ve kompakt hale gelmesi istenen tozun icinden
gecirilmesidir. Bu sayede diger bilinen sinterleme yontemlerinin tersine SPS
tekniginde numune igeriden 1smir. SPS sisteminde sisteme bagli harici bir 1sitic
yoktur, bunun yerine elektrik akimini olusturan ve kalip sistemine gonderen bir
elektrik akim jeneratorii vardir. Bu sayede 600 °C/dakika gibi yiiksek 1sitma ve
sogutma hizlarma ¢ikilabilir ve dolayisiyla sinterleme siiresi dakikalar igerisinde

tamamlanabilir [46].
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SPS prosesi 6nemli olarak dort alanda getirdigi yeniliklerle 6ne ¢ikmustir.

» Hizli sicaklik artigi, tane boyutu kontrolii, kontrollii sicaklik gradyenti.

» Kati-kati,  birbirine  benzeyen ve  benzemeyen = malzemelerin
sinterlenebilmesi.

» Yiizey islem tekniklerinde ve ylizey sertlestirme islemlerinde, intermetalik
malzemeler ve birbirine benzer olmayan metal ve cam gibi malzemelerin
sinterlenmesi.

» Polimerlerin katilagsmasindan tek kristallerin gelistirilmesi, 6tektik katilarin

sentezi ve diger prosesler.

Spark plazma sinterleme yonteminin 5 6nemli etkisi, spark plazma olusumu, elektrik
alanin etkisi, iletkendeki elektrik akiminin vaya yari iletken ve yalikan iizerindeki
akimin etkisi, spark plazma etkisi, hizli 1sitma ve sogutma olarak sayilabilir [47,48].
Elektrik alaninin ve elektrik akiminin etkisi sinterleme ve reaksiyonlar agisindan
onemli degildir. Yalitimin olmamasi, 1sitma elemanlarinin yiiksek 1sitma kapasitesine
sahip olmasi ve grafit kalibin elektrik akimi sayesinde 1sitilmasi hizli 1sitma ve

sogutma ile sonuglanir [48].

=]

st

elektrot .\\
'E | ™ ~  SP5 sinter pres
=
N iist S
z pung g
E — i o =
£ | E3 5
En 2 E [
= toz sinterleme P ! ‘E'
® kalib - g
B " S @
W e B &
= alt &

un

E PERS | ] ae pung 1 -
] elektrodu | yerlegtirme |
=

] CEUre Dperasyonu
(vakum,hava,argon)

termometre
P su soguima

Sekil 2.9 : Spark Plazma Sinterleme Sisteminin Sematik Gortintiisi [49].

SPS sisteminde, dik ve tek eksenli basinglama makinasi, su sogutma sistemi vakum
bolgesi, atmosfer kontrolii, dogru akim jeneratorii, SPS kontrol kism1 bulunmaktadir.

Tozlar kalip ile iist ve alt punchlar arasinda tutulur. Basing ve spark olusumu sonucu
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sicaklik ¢ok kisa siirede 1000 - 2500 °C lere ulasir ve yiiksek kalitede sinterlenmis

numune olusur.

SPS’ te DC akimin kullanilmasiyla sinterleme esnasinda partikiiller {izerinde yiizey
aktifligi ve temiz bir yiizey elde etme etkisi bulunmaktadir. Yiiksek yogunluklar,
diizglin mikroyap1, dilizglin tane smirlar1 ve diisiik yilizey empiiriteleri elde
edilebilmektedir. Kullanim kolayligi, sinterleme hizi ve enerjisinin tam olarak
kontrolii saglayan giivenilir bir yontem olmasi geleneksel yontemlerle iiretilmesi zor
olan tozlarmn tiretilmesinde endiistriyel anlamda cekici bir yontemdir. Karbiir ve
nitriirler gibi kovalent baglanma karakteristiklerine sahip malzemelerde yiiksek
yogunluk eldesi zor oldugundan SPS teknigi, bu malzemelerin sinterleme sicakligini
diistirmekte, yogunluk artisi ve mikroyapt kontrolii ile mekanik o6zelliklerini

gelistirmektedir [50].

SPS prosesinin temeli elektriksel kivilcim (spark) bosaltilmasi olgusuna dayanir.
Yiiksek enerji sonucunda kivilcim darbesi belirli sicaklikta kivileim plazmasi yaratir.
Sicak pres ve sicak izostatik prese gore, SPS yiiksek enerji darbelerini bir yerde
toplayarak tanelerarasi baglanmada oOnemli gelismeler gostermistir. Geleneksel
sinterleme yontemlerine gére 200 °C ile 500 °C arasinda daha diisiik sicakliklarda
sinterlemeye olanak saglar. Buharlasma, ergime ve sinterleme sicaklik artis siiresi de

dahil 5 ile 20 dakika arasinda tamamlanir [50].

SPS yontemiyle ile gelistirilen ilk saydam seramik 2004 yilinda Chaim ve arkadaslari
[51] tarafindan c¢alisilan MgO’tir. Bu g¢alismada 100 ve 150 MPa gibi yiiksek
basinglarda 5 dakika siire ile 700 — 825 °C’lerde sinterlenen numuneler incelenmistir.
Mikroyapida 775°C iizerinde porlarin hizla azalmasi ve artan saydamlik
gozlenmistir. Tamamen yogunlastirilmig, ortalama 52 nm tane boyutuna sahip
numunede, MgO tek kristaline kiyasla % 40 (sar1 renk dalgaboyu) ve % 60 (kirmizi
renk dalga boyu) gecirgenlik elde edilmistir [51]. 2005 yilinda ayni ¢alisma grubu
transparan MgO elde edilmesinin hedeflendigi ¢alismalarinda, MgO’nun yogunluk
artist haritalart1 olusturmus ve teorik hesaplamalarla, SPS’den elde edilen

parametreler arasindaki paralellik arastirilmistir [52].

Ayni grup tarafindan 2006 yilinda yayinlanan iki ¢alismadan ilkinde MgO ve itriyum

aliminyum garnet (YAG) ‘in SPS parameterleri incelenmis, diger ¢alismada ise
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saydam YAG seramiklerinin SPS ile eldesi iizerine, SPS sicaklig1 degistirilerek tane
biiyiime kinetigi incelenmistir [53,54]. 2007 yilinda ise Chaim ve arkadaslar
saydam YAG seramiklerinin SPS ile eldesinde sicaklik, yogunluk, tane biiylime
kinetigi ve 1s1k gegirgenlik verilerini incelemislerdir [55]. Calismanin sonucunda 500
nm dalgaboylu 15181 % 6 — 14 oraninda gec¢irme 6zelligine sahip olduklar1 goriilmiis,
yazarlar numunede 151k gegirgenligini artirmak icin porlarin ortadan kaldirilmasina
sebep olabilecek vakum altinda uzun siireli tavlamayi 6nermislerdir [55]. S6z konusu
arastirmacilar ayn1 yil MgO ve YAG seramiklerin sinterlenme davraniglar1 iizerine
SPS sisteminde elde ettikleri tecriibeleri iki ayr1 makalede sunmuslardir [56,57].
MgO, YAG ve Spinel (MgAIl,O4) seramiklerinin SPS sistemi ile elde edilmesi ve
optik ozelliklerin gelistirilmesi i¢in gerekli mekanizmalar iizerine ¢aligmalarini halen

stirdiirmektedirler [58,59,60,61,62,63].

Spark plazma sinterleme sistemi kullanilarak aliiminanin sinterleme davranisinin
incelenmesi ise 2000 yilindan sonra ivme kazanmistir [64,65]. Wang ve grubu dort
farkli toz boyutuna sahip aliiminanin farkli 1sitma hizlari, basing ve siirede
sinterlenmesi ilizerine ¢alismislar, hizli 1sitilan numunede daha yiiksek yogunluk ve
daha kiigiik taneli mikroyapiya ulasirken, yavas 1sitma uygulanan numunelerde
anormal tane biiylimesi ve daha diisiik yogunluk gozlemlemislerdir [65]. Ayrica
sinterleme siiresinin kisa olmasi numunenin kenar kisimlarinin orta kisimlarina
kiyasla daha yogun olmasina neden olmus, sinterleme siiresinin artmasi ise yapinin

homojenligini artirmistir [65].

Shen ve calisma grubu ise 2002 yilinda yaptiklari aliiminanin SPS sistemi ile
iiretilmesi konusundaki detayli bir yayin ile sinterleme parametrelerinin (sicaklik,
stire, 1sitma hizi, basing, puls sikli1) seramigin yogunlugu, tane biiyiimesi kinetigi,
sertlik, kirllma toklugu iizerine etkisini incelemislerdir [66]. 1175 - 1600 °C arasinda
gerceklestirdikleri ¢alismada tamamen yogun numunelere 1250 °C ve iistlindeki
sicakliklarda sinterleme ile ulasilmis, ve 1250 °C’den itibaren sicaklifin artisi ile bir
anda tane biiylimesinde eksponansiyel artis goriilmiistiir. 1200 ve 1300 °C’de
sinterledikleri numuneleri 0, 10, 20 ve 40 dakika siire ile sinterlediklerinde, artan
siirenin yogunluga pozitif etkisi oldugu, sertligi azaltirken, kirilma toklugunun
yiikselmesine neden oldugu gozlenlenmistir. 50 MPa’dan 200 MPa artirilan basing,
densifikasyonu artirirken, basincin yogunluga olan etkisi ise 1150 ve 1200 °C gibi

diisiik sicakliklarda daha belirginken, 1300 °C ve lstiinde etkisi pek goriilmemistir.
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50 ila 600 °C/dk arasinda degisen isitma hizlarinin etkisi incelediginde ise yavas
1isitmanin (< 350 °C/dk) tam yogunluga olanak verdigi, hizli 1sitmanin ise daha kiigiik
tanelerin olusumu ile sonuglandigr sonucuna ulasilmistir. Puls on/off oraninin ise

tane biiyiimesi ve densifikasyona ¢ok belirgin bir etkisi gériilmemistir [66].

Zhou ve arkadaslar1 ise aliiminanin yogunlagsma ve tane boyutu davranislarini
inceleyerek, farkli sicakliklarda, ti¢ farkli sicaklik bolgesinde 1sitma hizinin farkli
etkilerini incelemislerdir. Diislik sicakliklarda (1000 ve 1050 °C) hizli 1sitma,
partikiiller arasi boyun formasyon olusumunu artirmis ve numunenin daha yiiksek
yogunluklara ulagmasini saglamistir. Orta dereceli (1100 ve 1150 °C) sicakliklarda
sinterleme uygulandiginda hizli 1sitmanin tane biiyiimesi ve densifikasyonu artirdigi
ve yiiksek sicaklikta sinterlemede (1200, 1300 ve 1400 °C) hizli 1sitmanin etkisinin
daha kiigiik taneli mikroyap1 saglamak oldugunu belirtmislerdir [67].

2007 yili ve sonrasinda ise literatiirde spark plazma sinterleme yontemi ile liretilmis
saydam aliimina seramiklerine ilgi artmistir. Kim ve grubu herhangi bir 6zel iglem
uygulamadan ve herhangi bir katki maddesi ilave etmeksizin 0,15 pm ortalama tane
boyutuna sahip aliimina tozlarini, yavas sinterleyerek 640 nm dalgaboyunda % 47
151k gegirgenligi elde etmislerdir. Calismada, oda sicakligindan 600 °C’ye kadar
1sitma hizlarini, sicaklik 6l¢limiinti pirometre ile yaptiklarindan dolayr belirtmemis,
600 — 1000 °C arasm 25 °C/dk, 1000 — 1150 °C arasini ise 8 °C/dk gibi ¢ok diisiik
hizda isitarak, 20 dakika sinterledikleri tozlar1 daha sonra 1000 °C’de 10 dakika
tavlama islemine tabi tutmuslar, elde ettikleri sonuclar1 600 °C’den 1150 °C’ye 100
°C/dk ile 1sittiklart numune ile kiyaslamiglardir. Hizli 1sitilan numunede porozite %
0,59 iken, yavas 1sitilan numunede % 0,03 gibi ¢ok diislik porozite elde edilmistir.
Hizl1 1sitilmis opak aliiminada 0,55 pm ortalama tane boyutuna ulasilmisken, taneler

yavas 1sitma prosesi uygulandigi takdirde 0,27 um degerinde kalmistir [68].

Daha sonrasinda, Kim ve grubu, ilgilerini aliiminanin mikroyapist ve optik
ozelliklerine ¢evirmislerdir [69,70]. Daha 6nceki yukarida bahsedilen ¢aligmalarinda,
saydam aliiminay1r 150 nm partikiil boyutuna sahip tozlari, 1150 °C’de 20 dakika
sinterleyerek elde eden bu grup [68], bu ¢alismalarinda 1150 °C’den daha yiiksek
sicakliklarda sinterlenen seramikleri incelemislerdir [69]. Sinterleme sicakliginin
artmasi, sonug iirlin tane boyutunu 0,29 pm’den (1150 °C), 9,8 um’ye (1550 °C)

artmasina sebep olmustur. 1300 °C’den itibaren, bir anda tane biiylimesi ve por
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biliyiimesi gozlemlenmistir. Densifikasyonun artmasi 1sik gecirgenligini artirirken
tane ve por biylimesi, 151tk sacilma miktarin1 artirarak gegirgenligi negatif
etkilemistir. Tane ve por biiylimesine bagli olarak 1300 °C {izerinde sinterlenen
altiminalar 151k gecirme Ozelliklerini kaybetmislerdir [69]. Konu 2.2°de agiklanan
Apetz ve Brugen’in [17] tane-por biiyiikliigii ile 151k sagilim1 arasindaki baglantisi ile
ilgili modellemeyi inceleyen yazarlar, bu modelin sadece kiigiik boyutlu
numunelerde calistigint belirtmiglerdir [69]. Daha sonraki calismalarinda spark
plazma sinterleme sirasinda kullanilan 1sitma hizinin  mikroyapt ve 11k
gecirgenligine etkisini incelemislerdir. Daha yavas isitmalarda daha kiiciik tane
boyutlu mikroyapt elde eden grup, bunu Murayama ve Shin’in [71] de yapmis
olduklar1 aciklamaya baglayarak hizli 1stima ile yiiksek hata konsantrasyonu olustugu
ve bununla iligkili olarak densifikasyon sirasinda hizli deformasyon olustugunu
sOylemiglerdir. Hizli 1sitma igin gerekli yiiksek DC akiminin, partikiil yilizeyleri
arasinda olusan yiiksek sicaklik plazmasindan dolayr hata olusumunu artirdigini ve
deformasyon tetikli hatalarin dinamik tane biiylimesini artirdiginit belirtmislerdir.
Tane biiyiimesini artiran nedenin hizli 1sitma ve buna bagli olarak deformasyon
oldugu sonucuna ulagsmislardir. Ayrica, calisma grubu diisiik 1sitma hizinin tozu
homojenize ettigini, 6n kabalastirma (pre-coarsening) ile benzer etkileri gosterdigini,
daha homojen ve daha kiiciik boyutlu tanelerin olugsmasina sebep oldugunu ileri
stirmiislerdir. Calismada azalan 1sitma hizi ile, porlarin biiytikligli ve miktar
azalmistir. Mikroyapilarda, diisiik 1sitma hizlarinda az miktarda ve 100 nm’den
kiiglik porlar goriiliirken, hizli 1sitma 100 nm’den daha biiyiik ve daha sik porlarin

varligina sebebiyet vermistir [70].

Jiang ve arkadaslar1 [72,73] ise misillere IR sensorii gelistirmek amaciyla 2008
yilinda yaptiklari ¢alismada, 90 MPa basingta yiiksek 1sitma hizlarinda (170°C/dk ve
340 °C/dk) Spark Plazma Sinterleme yontemiyle, yiiksek IR (infrared) gecirgenligine
(% 85) sahip, MgO katkili saydam Al,O3; eldesini gergeklestirmistir.  Tane
bliylimesini durdurucu etkisi olan MgO, % 99,995 safliktaki aliiminaya agirlik¢a %
0,2 oranina denk gelecek sekilde nitrat formunda karnistilmistir. Cok yiiksek 1sitma
hizlar1 kullanilan ¢alismada, 170 °C/dk ile 1sitilan ve 5 dakika siire ile sinterlenen
numunede tam yogunluk elde edilmistir. Numunelere tavlamanin 151k gegirgenligine
olan etkisi de bu ¢alismada incelenmistir. SPS 1000 °C/dk 1sitma hiz1 ile atmosfere

acik ortamda 1680 °C’ye 1sitilmis ve sistem kapatilmistir, bu sekilde yapilan
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tavlamanin ¢ok biiylik bir etkisi goriilmezken 1250 °C’de 24 saat boyunca yapilan
tavlama sonucunda gecirgenlik %23°den % 85’lere c¢ikmustir. Bu 1sil islem
sonucunda tane buyiikliikleri ayn1 kalirken, 151k gegirgenligi artmistir. Gegirgenligin
artis sebebinin, tavlama ile yapida bulunan kalint1 porlarin giderilmesi oldugu 6ne
stiriilmiistiir. 1100 °C’de aymi sartlarda yapilan tavlamanin ise ayni sonucu

vermemesi diisiik sicakliklarda kat1 diflizyonunun aktive olmamasia baglanmistir

[73].

Literatiirde, spark plazma sinterleme sistemi ile iiretilen aliiminaya basincin etkisi ile
ilgili her hangi bir veriye ulasilmazken, caligmalarda 80, 90 MPa gibi yiiksek
basin¢lar kullanilmistir [68,69,70,72,73]. Literatiirde Salamon ve Shen’in yaptigi
calismada aliiminanin basingsiz olarak SPS’te iiretimi arastirilmistir. iki prosediir
kullandiklar ¢alismada, ilk deneyleri 250 MPa altinda silindirik olarak kompaktalari
tozu basingsiz olarak 1600 °C’de 2 dakika siire ile SPS sisteminde sinterleyerek,
ikinci grup deneyleri ise ¢ift asamali sinterleme teknigi ile elde etmislerdir. kinci
asama deneylerde, 75 MPa basin¢ altinda 1100 °C’de 3 dakika sinterledikleri
numuneyi, daha sonra basingsiz olarak 1600 °C’de 5 dakika sinterlemislerdir. Tek
asamada sinterlenen Al,O3 seramikleri % 95 rolatif yogunluga sahipken, kademeli

sinterlemeye tabi tutulan numunede % 97 yogunluk goriilmiistiir [74].

Aliiminanin kademeli sinterlenmesi ile 151k gecirgenliginin artirilmast konusunda
SPS ile yapilan ¢aligmalar heniiz literatiirde bulunmasa da, geleneksel sinterleme
yontemi ile elde edilmis aliimina ¢aligmalari, 6n sinterlemenin gegirgenligi artirdigini
gostermistir [75]. Herhangi bir dopant icermeyen aliiminada, kademeli sinterlemenin
etkisi goriilmemistir, fakat 140, 500 ve 2500 ppm MgO doplanmis aliiminada 6n
sinterlemenin belirgin bir sekilde gegirgenligi artirdigi saptanmistir. Artan
gecirgenligin  6ne c¢ikan sebepleri, 6n sinterleme ile lokal densifikasyonun
durdurulmast ve 6n sinterleme ve MgO ilavesi ile kalinti porlarin sinterlemenin

ileriki asamalarinda giderilmesini saglamasi olarak siralanabilir [75].

Ayrica, Chen ve calisma grubu, vakum firmi kullanarak ¢ift kademeli sinterleme
teknigi ile YAG yapilar iiretmislerdir. Calisma sonucunda homojen mikroyapilar
gozlemleyen grup, sinterlemenin birinci agsamasinda artan sinterleme sicakliginin ve
ikinci asamada artan sinterleme siiresinin son Uriinde 151k gegirgenligini artirdigini

belirtmislerdir. Calismada 6n sinterleme final sinterleme sicakligina oranla daha
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yiiksek sicaklikta yapilmis, en iyi gecirgenlik degeri % 43 oran ile, 1800 °C’de 6n
sinterlenmis, 1550 °C’de 10 saat boyunca ikinci kez sinterlenen numunede

goriilmiistiir [76].

N.H.Yoshimura ve arkadaslar1 [77], Al,O3 tozlarina, MgO, MgO+CaO ve
MgO+CaO+Y,0;3; ilave ederek 200MPa basingla kuru presledikten sonra vakum
altinda basingsiz sinterleme islemi gergeklestirmis ve 0,5 mm kalinlikta numunede %
40 ile en yiiksek dogrusal 151k gecirgenligini MgO+CaO+Y 203 dopantli numunelerde
elde etmistir. Numuneler, molibden kaliplarda 15 °C/dk’lik 1sitma hizinda 1850
°C’de 1, 3, 5 ve 8 saat boyunca sinterlenerek hazirlanmistir. Yazarlar, tiglii dopant
ilavesinin g¢alismalarda olusturulan tek yonlii biiyiik tanelerin (bi- dimensionally
large grains) iglerinde sikisan porlar1 azalttigini, tane sinirlarinin sagilma katsayisini

etkileyerek 151k gecirgenligini artirdigini diisiinmektedir.

Stuer ve grubunun 2009 yilinda yaptigi calismada ise, a- Al,O; tozuna
Mg(NO3),-6H,0, Y (NO3);-6H,0, La(NO3)3-6H,0 formunda katilan 225 ve 450 ppm
Mg, Y ve La’nin sonug¢ iiriiniin mkroyapt ve optik Ozelliklerine olan etkisi
incelenmistir [78]. Calismada bu dopantlarin kullanilma sebebi, MgO’nun Al,O3’lin
tane sinirt hareketi ve tane biiylimesini engellemesi, La;O3’in aliiminanin ig
gerilmelerini artirarak sinterleme sicakligini diislirmesi, tane siir1 hareketini bloke
etmesi ve Y,03’in ise aliiminanin striinme direncini artirmasi, sinterleme sirasinda
tane biiylimesini engellemesi, tane smirinda birikerek difiizyonu engellemesi ve
sinterleme sicakligin1 diisiirmesi olarak belirtilmistir [78,79,80,81,82]. Ayrica, ayni
valansa sahip fakat Y’den daha biiylik katyon ¢apli olan lantanyumun aliimina
tizerine daha olumlu etkisi oldugu diistiniilmektedir. Her iki atom da densifikasyonu
ve tane bliylimesini engeller fakat itriyum daha iyi bir yogunlagsma inhibitorii iken,
lantanyumun tane biliylimesini durdurmada daha etkili oldugu bilinmektedir [83].
Stuer ve arkadaslarinin ¢alismasinda, yaklasik 100 °C/dk’lik 1sitma hizi ile 1sitilan
numuneler 1350 veya 1400 °C’de 50 veya 100 MPa basingta 5 dakika spark plazma
sinterleme yontemi ile sinterlenmistir [78]. En iyi sonu¢ 450 ppm oraninda Mg, Y ve
La dopantlar1 eklenen, 1350 °C’de 100 MPa basingta iiretilen numunede % 57 151k
gecirgenligi goriilmiistiir [78]. Bu deger, literatiirde belirtilen SPS ile iiretilmis

allimina seramiklerinin ulastig1 en yiliksek dogrusal 151k gecirgenlik degeridir.

24



3. DENEYSEL CALISMALAR

3.1 Kullanilan Hammaddeler

Bu ¢alismada % 99,99 saflikta iki farkli a-aliimina tozu kullanilmistir. Toz 6zellikleri
Cizelge 3.1’de verilmistir. Sekil 3.1 ve Sekil 3.2 ise kullanilan tozlarin XRD

analizini gostermektedir.

Cizelge 3.1 : Inframat Advanced Materials ve Taimei Chemicals sirketlerinden temin
edilen iki farkli toz 6zellikleri.

Inframat Advanced Taimei Chemicals
Materials (TM-DAR)
Saflik (%) >99.99% >99.99%
Partikiil boyutu (nm) ~100 nm 100
Yiizey Alan1 (m%g) 13-15 14.5
Yogunluk (s1ngerlenm1s) 3,97 3,96
(g/cm’)
10000 - o ®
) ® Al203 (01-075-1865)
5 ° 1 AI203 (01-086-1410)
8
- 5000 ° L
=)
=
7 1 [IJ‘ °
0- .
10 20 30 40 50
268(CuKa)/°

Sekil 3.1 : Inframat Advanced Materials tozunun XRD analizi.
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Sekil 3.2 : TM-DAR marka tozun XRD analizi.

Inframat Advanced Materials firmasindan temin edilen tozun Sekil 3.1°deki XRD
analizi incelendiginde, yapida iki farkli kristal yapisinda (rombohedral ve
monoklinik) aliiminaya rastlanmistir. Diger toz ise Sekil 3.2°de goriildiigii gibi
sadece rombohedral aliimina faz1 igermektedir. Monoklinik kristallerde latis
parametrelerinin degerleri birbirinden farkli iken, rombohedral kristallerde esit latis

parametreleri soz konusudur.

3.2 Deneylerin Yapihisi

Deneylerin bir kismi, belirtilen aliimina tozlarina hig¢ bir katk ilave edilmeden ve hig
bir 6n sekillendirme islemine tabi tutulmadan direkt olarak 50 mm c¢apinda ve
kalinlig1 1,5 mm olacak son triinler olusturacak sekilde tartilmig ve grafit kaliplar
icerisine dokiilerek spark plazma sinterleme islemine tabi tutulmustur. Katkisiz
aliimina tozlar1 ile gerceklestirilen deneylere ait spark plazma sinterleme

parametreleri Cizelge 3.2°de belirtilmistir.
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Cizelge 3.2 : Katkisiz aliimina tozu ile gergeklestirilen deneylerin parametreleri.

Numune Kodu  Numune Icerigi SPS Parametreleri
11 Katkisiz Al,O3 1300 °C + 5dk + 80MPa + 120 °C/dk
12 Katkisiz Al,O3 1200 °C + 5dk + 90MPa + 120 °C/dk
2.1 Katkisiz Al,O3 1300 °C + 5dk + 80MPa + 100 °C/dk
2.2 Katkisiz Al,O3 1300 °C + 5dk + 50MPa + 100 °C/dk
1150 °C + 20dk + 80MPa
(oda s1c-600°C: 100 °C/dk
2.3 Katkisiz Al,O5 600- 1000 °C: 25 °C/dk

1000-1150 °C: 8 °C/dk
1000 °C: 10 dk tavlama)

Daha sonraki deneylerde belirlenen miktardaki katkilar (MgO ve Y20s) her iki marka
allimina tozuna nitrat formunda katilmistir. Katkilarin aliimina ile homojen ve efektif
bir sekilde karistirilmasi icin % 99 saflikta 10 mm c¢apinda bilyeler kullanilmistir.
Karigtirma islemi etanol yardimi ile 24 saat siire ile gerceklestirilmistir. Kurutulan
tozlar 150 pm’lik elek kullanilarak elenmistir. MgO, Y03 dopantlari, 750 °C’de 1
saat tutularak nitrat formlarinin dekompozisasyonu sonucunda elde edilmistir. Nitrat

formundaki katkilarin ayrigma denklemleri Esitlik 3.1 ve 3.2°de verilmistir.
Mg(N03)26H20 _VMgO+2N02+l/2 0,+6H,0 (31)

2[Y(N03)26H20] —» Y>03+2N0,»+3/2 0,+12H,0 (32)

Dekompozisasyon sonrasinda yine bilyeler yardimi ile kuru karistirilan toz, tekrar
150 pm’lik elekten gecirilmistir. Doplanmig aliimina tozlar1 herhangi bir 6n igleme
tabi tutulmadan, kalinligi 1,5 mm olacak seramikler olusturacak sekilde tartilmis 50
mm capindaki grafit kaliplara dokiilmiis ve sinterleme islemi SPS cihazi kullanilarak

gerceklestirilmistir (SPS-7.40MK-VII, SPS Syntex Inc.).
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Cizelge 3.3 : Inframat Advanced Materials tozlarindan hareketle farkli miktar ve
dopantlar kullanilarak doplanmis aliimina tozu ile gerceklestirilen
deneylerin SPS parametreleri.

Kod Numune Icerigi SPS Parametreleri
1.3 Al;03+% 0,1MgO 1200 °C + 5dk + 80MPa + 120 °C/dk
1.4 Al,03+% 0,1MgO 1250 °C + 3dk + 80MPa + 120 °C/dk
15 Al;03+% 0,1MgO 1300 °C + 3dk + 80MPa + 120 °C/dk
Oda s1c.-600 °C (120 °C/dk)
0,
16 Al,0s+% 0,1MgO 1250 °C + 5dk + 80MPa + 120 °C/dk
1.7 Al,03+% 0,1MgO 1200 °C + 7dk + 80MPa + 120 °C/dk
1.8 Al;03+% 0,1MgO 1300 °C + 5dk + 80MPa + 120 °C/dk
1300 °C + 5dk + 50 MPa (oda s1c-600 °C)-
0,
1.9 Al,03+% 0,1MgO 80MPa (600-1300 °C) + 200°C/dk
1.10 Al;03+% 0,1MgO 1300 °C + 5dk + 80MPa + 200 °C/dk
1200 °C + 5dk + 50 MPa (oda s1c-600 °C)-
0,
1.11 Al,03+% 0,1MgO 80MPa (600-1300 °C) + 200°C/dk
1200 °C + 10dk + 40 MPa (oda s1c-600 °C)-
0,
1.12 Al,03+% 0,1MgO 80MPa (600-1200 °C) + 35°C/dk
1150°C + 20dk + 40 MPa (oda s1c-600 °C)-
0,
1.13 Al,03+% 0,1MgO 80MPa (600-1150 °C)+ 10°C/dk
1.14 Al;03+% 0,1MgO 1250 °C + 5dk + 80MPa + 200 °C/dk
1.15 Al;03+% 0,1MgO 1250 °C + 5dk + 80MPa + 120 °C/dk
1.16 Al,O3+% 0,4 Y,03 1300 °C + 5dk + 80MPa + 100 °C/dk
1.17 Al,O3+% 0,4 Y,03 1340 °C + 5dk + 80MPa + 100 °C/dk
Al,03+ % 0,1 MgO + o o
1.18 % 0.3 Y,0, 1300 °C + 5dk + 80MPa + 100 °C/dk
A|203 +9%20,1 MgO + ° o
1.19 % 0.3 Y,04 1340 °C + 5dk + 80MPa + 100 °C/dk
1.20 Al205 +szg”390 +02 1300 °C + 5dk + 80MPa + 100 °C/dk
121 Al20s +Of g/lgo +02 1340 °C + 5dk + 80MPa + 100 °C/dk
23
1.22 Al,O3+ % 0,4 MgO 1300 °C + 5dk + 80MPa + 100 °C/dk
1.23 Al,O3+ % 0,4 MgO 1340 °C + 5dk + 80MPa + 100 °C/dk
1.24 Al,O3+ % 0,5 MgO 1300 °C + 5dk + 80MPa + 100 °C/dk
1.25 Al,O3+ % 0,5 MgO 1300 °C + 5dk + 80MPa + 50 °C/dk
0,
1.26 Alz0s+ % 0,2 MgO + 1300 °C + 5dk + 80MPa + 50 °C/dk

% 0,2 Y03
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Cizelge 3.4 : TM-DAR tozlarindan hareketle MgO dopanti kullanilarak doplanmis
alimina tozu ile gergeklestirilen deneylerin SPS parametreleri.

Kod Numune igerigi SPS Parametreleri
1150 °C + 20dk + 80MPa
(oda s1c-600°C: 100 °C/dk

2.4 Al,Og+ 150 ppm MgO 600- 1000 °C: 25 °C/dk

1000-1150 °C: 8 °C/dk
1000 °C: 10 dk tavlama)

2.5 Al,03+ 150 ppm MgO 1300 °C + 5dk + 80MPa + 100 °C/dk
1170 °C + 20dk + 80MPa
Al;03+ 150 ppm MgO (oda s1c-600°C: 25 °C/dk
2.6 [deney aliimina kagit 600- 1000 °C: 8 °C/dk
kullanilarak yapilmistir] 1000-1170 °C: 5 °C/dk

1000 °C: 10 dk tavlama)

1175 °C +20dk + 80MPa

(oda s1c-600°C: 25 °C/dk
2.7 Al;03+ 150 ppm MgO 600- 1000 °C: 8 °C/dk
1000-1175 °C: 5 °C/dk

1000 °C: 10 dk tavlama)

1175 °C + 20dk + 80MPa

(oda s1c-600°C: 30 °C/dk

2.8 Al,O3+ 150 ppm MgO 600- 1000 °C: 10 °C/dk
1000-1175 °C: 5 °C/dk

1000 °C: 10 dk tavlama)

Ilerleyen ¢alismalara Taimei Chemicals firmasindan temin edilen aliimina tozlar ile
devam edilmis olup, katkilar yukarida belirtildigi gibi yapiya ilave edilmistir.
Inframat Advanced Materials marka tozlara katilan dopantlardan farkli olarak bu
tozlara TiO, ve CaCl,.2H,O ilavesi yapilmistir. Deney parametrelerinin
belirlenebilmesi i¢cin 150 ppm MgO igeren aliimina tozlar pilot olarak secilmis ve

Cizelge 3.4’de belirtilen deneyler gerceklestirilmistir.

Cizelge 3.4°de belirtilen deneylerden hareketle dopant seviyesi 150 ppm’de sabit
tutularak oncelikle tekli olarak ayr1 ayr1 MgO, Y,03, TiO, ve CaO katkilar1 ilave
edilmistir. Deneyler iki farkli sicaklikta 1175 ve 1300 °C’de gerceklestirilmis olup,
tiim deneylerde numuneye 80 MPa basing uygulanmistir. 1175 °C’de gergeklestirilen
tim deneylerde sinterleme sicakliginda 20 dakika beklenmistir. 1300 °C’de spark
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plazma sinterleme gerceklestirilen deneylerde ise numuneler sinterleme sicakliginda
5 dakika bekletilmistir. Daha sonraki deneylerde iki farkli 1sitma rejimi
kullanilmistir. Bunlardan biri, oda sicakligindan sinterleme sicakligima yani 1300
°C’ye 100 °C/dk’lik 1sitma hizi ile yaklasik 13 dakikada ¢ikilmis, bu sicaklikta 5
dakika sinterleme gergeklestirilmistir. Bu 1sitma rejimi kullanilarak yapilan deneyler,
asagidaki tabloda hizli sinterleme olarak kisaltilmistir. Diger 1sitma rejimi ise biraz
daha farklidir: Sicaklik oda sicakligindan 600 °C’ye 100 °C/dk ile 1sitilmis, ardindan
akim azaltilarak 25 °C/dk’lik 1sitma hizi ile sicaklik 1000 °C’ye artirilmistir. 1000
°C’den sinterleme sicakligina kadar 8 °C/dk gibi olduk¢a yavas 1sitma hizi
kullanilmistir. Sinterleme sicakliginda yukarida belirtilen siire bekletilen numuneler,
1000 °C’ye ani olarak sogutulmus (yaklasik 150 °C/dk) ve bu sicaklikta 10 dakika
tavlama gerceklestirilmistir. Bu 1sitma rejimi Cizelge 3.5’de yavas sinterleme olarak

belirtilmistir. Deneylerde kullanilan 1sitma rejimleri Sekil 3.3°de gosterilmistir.

Cizelge 3.5 : Spark Plazma Sinterleme cihazi kullanilarak tek dopant ilave edilmis
aliimina tozlari ile gerceklestirilen deneylerin parametreleri.

Numune Katki . Sé?ézgﬁge Sinterleme SIBn;es:LecT ° Isitma Rejimi
kodu maddesi °C) Siiresi (dk) (MPa)

2.9 15\((’2%2m 1175 20 80 yavas
210 15\((’2%2m 1300 5 80 hizls
2.14 15\((’2%2m 1300 5 80 yavas
217 15%8'“2“ 1175 20 80 yavas
215 15% PP 1300 5 80 hizls
2.18 1519iggm 1300 5 80 yavas
2.20 15ga"g’m 1175 20 80 yavas
216 15ga"g’m 1300 5 80 hizls
2.19 15ga"g’m 1300 5 80 yavas
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70 80

Sekil 3.3 : Deneylerde kullanilan 1sitma rejimleri

Daha sonraki deneysel ¢alismalar numunelere ikili dopant ilavesi ile gergeklestirilmis

olup, bu deneylerde de ayni 1sitma rejimleri, sinterleme sicakliklart ve bekleme

stireleri incelenmistir. Katkilar her iki dopant da agirlikga 150 ppm olacak sekilde

yaptya katilmistir. Cift katki kullanilarak yapilan deneyler Cizelge 3.6 ‘de verilmistir.

Cizelge 3.6 : Spark Plazma Sinterleme cihaz1 kullanilarak iki dopant ilave edilmis
aliimina tozlari ile gerceklestirilen deneylerin parametreleri.

Numune . Sinterleme Sinterleme Sinterleme -

kodu Katki1 maddesi Slcce)lkllgl Siiresi (dk) Basinci Isitma Rejimi
O (MPa)

223 igg Egm '\\("2902 1175 20 80 yavas
222 128 ggm '\\("2902 1300 5 80 hizls
2.24 128 Bgm '\\("29003 1300 5 80 yavas
2.30 ﬁg B'gm I'\r/li%oz 1175 20 80 yavas
227 ﬁg B'gm I'\r/li%oz 1300 5 80 hizls
2.25 ﬁg B'gm I'\r/li%oz 1300 5 80 yavas
2.28 11%% %%Tn '\C’:'SOO 1175 20 80 yavas
229 11%% %%Tn '\C’:'SOO 1300 5 80 hizls
2.26 11%% %%Tn I\C/:ISOO 1300 5 80 yavas
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Yukarida belirtilen tiim deneylerin sonucunda 5 cm ¢apli 0,15 cm kalinliginda 12
gram agirliginda numuneler elde edilmistir. Spark plazma sinterlemenin daha kiigiik
numunelerde etkisini gérebilmek amaci ile 3 cm ¢apl kaliplar kullanilarak 4,2 gram
agirhigindaki aliimina tozlar1 1175 °C’de 80 MPa basing altinda 20 dakika
sinterlenmistir. Kii¢lik kaliplarin 80 MPa gibi yiiksek basing¢lara fazla dayanamamasi,
deney sonlarinda kirilmalart sebebi ile bu deneyler sadece 150 ppm MgO (2.11) ve

150 ppm Y,03(2.12) tekli dopantlarini i¢ceren iki numune i¢in tekrarlanmistir.

150 ppm Y03 igeren aliimina tozlar1 ayrica bir ¢esit kademeli sinterlemeye de tabi
tutulmustur. 1300 °C’ye kadar yukarida da belirtildigi gibi yavas 1sitma hizlar
kullanilarak 1sitilan numuneler, 3 dakika siire ile sinterlenmis ardindan basing 40
MPa degerine diisiiriilerek 600 °C’ye sogutulmus, 100 °C/dk’lik 1sitma hizi ile
sicakligi 1000 °C’ye cikarilan numuneler 10 dakika siire ile tavlanmistir. Bu numune

de 2.13 ile kodlanmustir.
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g-allimina cesitli dopantlar

Bilyah Toz Karistirma
(24 saat)

Kurutma

Graniilasyon

Dekompozisasyon

SPS

Kumlama

Metalografi

Yogunluk Sertlik ve Srlﬂ?k‘fleﬁﬂf }_mm;.e, fle

Olgiimii Kirilma SEM mikroyapi o {-J-'e‘;.l.lg?u 8!
Toklugu analizi Olgiimii
Olgiimii

Sekil 3.4 : Deneysel caligmalara ait akig semasi.

Sinterleme sonucu elde edilen numuneler, grafitten arindirilmak i¢in kumlanmistir.
Numunelerin yogunluklar: Archimed prensibine gore dnce kuru daha sonra saf suda

yas agirliklar1 tartilarak olgtilmiistiir.
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Free=mp X g—B (4.1)
B=p x ViXxg (4.2)
R=V:i/Vy (4.3)
Fret : efektif yer ¢cekimi

My, : numune kutlesi

g : yergekimine bagli hizlanma

B : stvidaki kaldirma kuvveti

p : s1v1 yogunlugu

Vi : yer degistiren s1vinin hacmi

R : su iistiinde kalan kismin orani

Vp : numune hacmi

Elde edilen degerler (3.4) formiiline gore nispi yogunluk degerlerinin

hesaplanmasinda kullanilmistir.

dr=d;/d;x 100 (4.4)
d; : numunenin 6l¢iim sonrasi bulunan yogunluk degeri

d; : numunenin toz karigim oranlar1 baz alinarak hesaplanmis teorik yogunlugu

dr : elde edilen nispi yogunluk

Sertlik 6l¢timleri i¢in numuneler 100 Pa basing altinda sicak bakalite alinmis, daha
sonra 9 ve 3um kalinliginda séliisyonlar ile ince parlatma islemine tabi tutulmustur.
Sertlik ve kirilma toklugu Ol¢iimleri Struers Duramin A300 model mikrosertlik
cihazi ile 1 kg yiik uygulanarak gerceklestirilmistir. Olgiimlerde, kare tabanl1 piramit
lizerinde zit yiizeyleri arasinda 136° tepe acili elmas piramit Vickers ucu
kullanilmistir. Elde edilen ortalama ¢atlak boylarindan yola ¢ikarak kirilma toklugu

degerleri ise Esitlik 4.4” e gore hesaplanmustir.

34



E 1/2 P
K, =0,016 (ﬁj o (4.4)

Kic: Kirilma toklugu

E: Elastisite modiilii

H: Numune Sertlik Degeri

P: Uygulanan yiik

C: Ortalama ¢atlak boyu

Gozle goriiniir sekilde 151k gecirgenligine sahip olan numuneler 1 pm’lik elmas
pastalar kullanilarak ince parlatma yapilmis ve kalinligi ~0,6 mm’ye indirilen

numunelerin 151k gecirgenligi degerleri iki farkli cihaz ile (Agilent marka UV-Vis
Spektrofotometre ve Aquila 6000 UV- Visible NKD) olgtilmiistiir.

Ayrica alimina numuneler, 1100 °C’de 1 saat termal olarak daglanmis ve
seramiklerin mikroyapilari, taramali elektron mikroskobu kullanilarak (SEM; Model
JSM 7000F, JEOL, Tokyo, Japan) goriintiilenmistir. Kirik ylizey goriintiileri ise hig

bir isleme tabi tutulmadan izlenmistir.
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4. DENEY SONUCLARI ve SONUCLARIN iIRDELENMESI

4.1 Yogunluk Ol¢iim Sonuglar1 ve Sonuclarin irdelenmesi

Spark Plazma Sinterleme yontemi ile sinterlenen numunlerin Archimed yontemiyle

elde edilen yogunluk degerleri Cizelge 4.1°de verilmistir.

Cizelge 4.1 : Inframat Advanced Materials’dan alinan tozlarin SPS ile sinterlemesi
ile elde edilen numunelere ait yogunluk degerleri.

Numune .. . Rolatif
Kodu Numune I¢gerigi SPS Parametreleri Yogunluk (%)
11 Katkisiz Al,Os 1300°C + ST&EOMPE‘ 120 99,2
1.2 Katkisiz Al,Os 1200°C + ST&EOMPE‘ 120 98.3
13 Al,O5+% 0,1MgO 1200 °C + Sdolé/tiEOMPa + 120 98,5
14 Al,O5+% 0,1MgO 1250 C+3cilé/tﬂ§0MPa+ 120 98,3
15  ALOs+%01Mgo  1P00°CH 3§IELEOMP3 120 98.3
Oda sic.-600 °C (120 °C/dk)
1.6 Al;03+% 0,1MgO 1250 °C + 5dk + 80MPa + 120 98,5
°C/dk
17 Al,05+% 0,1MgO 1200 °C + 7((1)1(<ZLI§OMPa + 120 99,0
18 Al,05+% 0,1MgO 1300 °C + S?DIELEOMPa + 120 99,7
1300 °C + 5dk + 50 MPa (oda sic-
1.9  AlLOs+%0,IMgO 600 °C)-80MPa (600-1300 °C) + 99,7
200°C/dk
110  ALOs+%0,1Mgo  1P00°CH S‘lléLEOMPa 200 99 5
1200 °C + 5dk + 50 MPa (oda sic-
111 AlL,O3+%0,1MgO 600 °C)-80MPa (600-1300 °C) + 95,5
200°C/dk
1200 °C + 10dk + 40 MPa (oda
112 ALOs+%0,IMgO  sic-600 °C)-80MPa (600-1200 °C) 92,7
+ 35°C/dk
1150°C + 20dk + 40 MPa (oda sic-
113 ALOs+%0,1MgO 600 °C)-80MPa (600-1150 °C)+ 93,7

10°C/dk
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1250 °C + 5dk + 80MPa + 200

114 AlOs+% 0,1MgO o, 95.9
115  ALOs#%01Mgo  1220°CH Sdfé/ﬁEOMPa +120 98.6
116 ALOW04Y,0, 1300°C+ 5d01é /+d EOMPa +100 037
117 ALO#+%04Y,05 1240°CH Sdfé/ﬁEOMPa +100 99,0
AlL,Os;+ % 0,1 o
18 MO 1 9603 1300 °C + Sdk + 80MPa + 100 031
C/dk
Y,0s
AlL,O:+% 0,1 °
16 MO 1 903 1340 °C + 5dk + S0MPa + 100 039
C/dk
Y503
A|203 +9%0,2 o
L0 MO £ %07 1300 °C + Sdk + 80MPa + 100 036
C/dk
Y,05
AlL,Os:+ % 0,2 o
L1 MO 1 %07 1340 °C + 5dk + S0MPa + 100 038
C/dk
Y503
AlLOs+ % 0.4 1300 °C + 5dk + 80MPa + 100
1.22 o o 99,2
AlLOs+ % 0.4 1340 °C + 5dk + 8OMPa + 100
1.23 o o 99,3
AlLOs+ % 0.5 1300 °C + 5dk + 8OMPa + 100
1.24 oo o, 98,2
AlLOs+ % 0.5 1300 °C + 5dk + 80MPa + 50
1.25 o o 08,7
A|203 +9%0,2 o
L6 MO £ %02 1300 °C + 5dk + S0MPa + 50 990
C/dk
Y,05

Cizelge 4.1°de goriildiigii gibi elde edilen aliimina numunlerin rélatif yogunluk
degerleri % 92,7 ile % 99,7 arasinda degisim gostermistir. Katkisiz aliimina ile
yapilan deneylerde, sicakligin 1300 °C’den 1200 °C’ye diisiirilmesi ile (artirilan
basinca ragmen) rolatif yogunluk degeri % 99,2’den % 98,3’e gerilemistir. Basincin
10 MPa artirnlmasi, sicaklik farkindan kaynaklanan yogunluk farkini

dengeleyememistir.

Yapiya agirlikca % 0,1 MgO eklenmesinin ayni sicaklik ve sinterleme siiresi ile

caligtlan  numuneler  karsilastirildiginda,  yogunlugu  pozitif  etkiledigi
gbzlemlenmistir. 120 °C/dk’lik 1sitma hizi ile 1sitilarak 1300 °C’de 80 MPa basingta
5 dakika sinterlenen katkisiz aliimina numunesi ile ayni 1sitma hizinda 1sitilarak ayni
sicaklik, basing ve siire ile sinterlenen agirlikca % 0,1 MgO igeren numune

kiyaslandiginda rolatif yogunluk degerinin % 99,2°den % 99,7 degerine yiikseldigi
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goriilmistiir. Bu deger, Inframat Advanced Materials’dan temin edilen alimina

tozlari ile elde edilen en yiiksek rolatif yogunluk degeri olmustur.

100
— 995
=
b
-
=
c 99
=
'0)
o
4 98,5 -
©
0
(14 08 == Katkisiz
=2-%0,1 MgO0
97.5 : : -
1150 1200 1250 1300 1350

Sicaklik (°C)

Sekil 4.1 : Katkisiz olarak sinterlenen aliimina numuneler ile agirlik¢a % 0,1 MgO
ilave edilen numunelerin sinterleme sicakligi ile rolatif yogunluk
degisimi.

1.6 kodlu numune, 80 MPa basingta oda sicakligindan 600 °C’ye kadar 120 °C/dk ile

1sitilmis, daha sonra firmdan cikartilarak oda sicakligina sogumast beklenmistir. On

1sitmaya tabi tutulan bu numune, oda sicakligindan 1250 °C’ye 120 °C/dk 1sitma hiz1
ile tekrar 1sitilmis 5 dakika siire ile sinterlenmistir. Cift kademeli 1sitma ile elde
edilen bu numune ile, 1.15 kodlu numune kiyaslandiginda, kademeli sinterlemenin
numune yogunluguna biiyiik bir etkisi olmadig1r gézlemlenmistir. Ayrica, kademeli

basing uygulanan numune (1.9) ile ayn1 parametreler kullanilarak iiretilen (1.8)

numune rolatif yogunluklari arasinda bir fark bulunamamis, kademeli basing

uygulamasinin yogunluga etkisi goriilmemistir.

Isitma hizinin spark plazma sinterleme yontemi ile iretilen numunelerde etkisini
incelemek icin 120 ve 200 °C/dk’lik farkli 1s1ma hizlarinda 1250 ve 1300 °C’de
numuneler sinterlenmistir. 1300 °C’de sinterlenen 1.8 kodlu numune ile 1.10 nolu
numune karsilastirildiginda, rélatif yogunlugun 1sitma hizinin artist ile, % 99, 7°den

% 98,1 degerine diistiigii, 1250 °C’de sinterlenen 1.14 ( % 95,9 rolatif yogunluk) ve
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1.15 ( % 98,6 rolatif yogunluk) kodlu numunelerde de, yavas 1sitmanin daha yiiksek
yogunluklu numune eldesine olanak verdigi goriilmiistiir. Ayrica 100 ve 50 °C/dk’lik
1sitma hizlarinin etkisi de incelenmis olup (1.20 ve 1.26, 1. 24 ve 1.25 kodlu

numuneler), bu 1sitma hizlarinda da benzer sonuglara ulagilmistir.

Daha sonraki deneysel calismalar toplamda agirlikca % 0,4 degerinde dopant
icerecek sekilde Y,03 ve MgO’in aliiminaya katilarak elde edilen tozlarla
gerceklestirilmistir. Numuneler, 100 °C/dk’lik 1sitma hizi kullanilarak 1300 veya
1340 °C’de 5 dakika siire ile 80 MPa basingta sinterlenmistir. Elde edilen rolatif
yogunluk degerleri % 98,1 ile % 99,3 arasinda de8ismistir ve Sekil 4.2°de
gosterilmistir. Yapidaki MgO iceriginin artmasi, genel olarak yogunlugu artirmistir.
Fakat, her iki sinterleme sicakliginda da (1300 ve 1340 °C) Y,03 ve MgO’in birlikte

katkilandigt numuneler, tek katkili numunelere kiyasla daha diisiik yogunluk

gostermislerdir.
% Y,0; icerigi
0,4 0,3 0,2 0,1 0
100 ' ' ' ' '
99,5 -
=
-
E 99
c
>
»
D 98,5
P
=
E 98
:0
(1
97,5 —4—1300°C
--1340°C
97
0 0,1 0,2 0,3 0,4

% MgO igerigi

Sekil 4.2 : 1300 ve 1340 °C’de 80 MPa basingta 5 dakika sinterlenen numunelerin
rolatif yogunluk degerlerinin % MgO ve % Y03 igerigi ile degigimi.

Ayrica, aliiminaya katilan MgO miktarinin son iirline olan etkisi de yapilan deneyler
ile incelenmistir. Agirlik¢a % 0,1 igeren MgO, 1300 °C’de 5 dakika siire ile 80 MPa
basing altinda sinterlendiginde % 99,7 rolatif yogunluk gosterirken, % 0,4 MgO
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iceren numune % 99,2, % 0,5 MgO iceren aliimina ise % 98,2 rolatif yogunluk

degerine sahip olmustur. Bu datalardan yola c¢ikarak, aliiminaya katilan MgO

miktarinin

artmasi, numune

varilmaktadir.

yogunlugunu

diistirmekte

oldugu

sonucuna

Cizelge 4.2 : Taimei Chemicals’dan temin edilen TM-DAR marka tozlarin SPS ile
sinterlemesi ile elde edilen numunelere ait yogunluk degerleri.

NUmune Rolatif
Numune Igerigi SPS Parametreleri Yogunluk
Kodu (%)
2.1 Katkisiz Al,03 1300 °C + 5dk + 80MPa + hizli 99,5
2.2 Katkisiz Al,03 1300 °C + 5dk + 50MPa + hizhi 98,7
2.3 Katkisiz Al,03 1150 °C + 20dk + yavas 99,2
24 Al,O3+ 150 ppm 1150 °C + 20dk + yavas 985
MgO
2.5 A'ZO?’,:’/I;gO ppM 1300 °C + 5dk + 80MPa + hizli 100
Al;O3+ 150 ppm
MgO
2.6 [deney aliimina kagit 1170 °C + 20dk + 80MPa + yavas 98,5
kullanilarak
yapilmistir]
Al,O5+ 150 ppm 1175 °C + 20dk + 80MPa + yavas
2.7 99,9
MgO
28 A'203|:’A;go PPM  y1750C +20dk + 80MPa + yavas 99,2
29 A'203; gso PPM 1175 °C +20 dk + 80 MPa + yavas 99,8
23
210 Al,O3 + 150 ppm 1300 °C + 5 dk + 80 MPa + hizli 99.2
Y,03
Al;O3+ 150 ppm
MgO o
2.11 1175 °C + 20 dk + 80 MPa + yavas 99,0
3cm caplt
4,2 gram
Al,O3 + 150 ppm
2.12 Y20s 1175 °C + 20 dk + 80 MPa + yavas 99,8
3cm caph
4,2 gram
1300 °C + 3 dk + 80 MPa
20-600 °C : 100 °C/dk
600-1000 °C: 25 °C/dk
A'ZO?’;Z%)‘? PpMm 1000-1300 °C: 8 °C/dk
2.13 KADEMELi 130(])3 C:3 §I;g|p/};rleme 99,8
SINTERLEME asing - a

1300-600 °C: 150 °C/dk
1000 °C: 10 dk tavlama

(vavas)
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2.14

2.15

2.16

2.17

2.18

2.19

2.20

221

2.22

2.23

2.24

2.25

2.26

2.27

2.28

2.29

2.30

Al;O3 + 150 ppm
Y203
Al;O3 + 150 ppm
TiO,
Al;O3+ 150 ppm
CaO
Al;O3 + 150 ppm
TiO,
Al;O3 + 150 ppm
TiO,
Al;O3 + 150 ppm
CaO
Al;0O3 + 150 ppm
CaO
Al;O3 + 150 ppm
MgO
Al;O3 + 150 ppm
MgO + 150 ppm
Y203
Al,O3 + 150 ppm
MgO + 150 ppm
Y203
Al;O3 + 150 ppm
MgO + 150 ppm
Y203
Al,0O3+ 150 ppm
MgO + 150 ppm
TiO;
Al;O3 + 150 ppm
MgO + 150 ppm
CaOo
Al,0O3 + 150 ppm
MgO + 150 ppm
TiO;
Al,O3 + 150 ppm
MgO + 150 ppm
CaOo
Al,O3+ 150 ppm
MgO + 150 ppm
CaO
Al,O3 + 150 ppm
MgO + 150 ppm
TiO,

1300 °C + 5 dk + 80 MPa + yavas
1300 °C + 5 dk + 80 MPa + hizli
1300 °C + 5 dk + 80 MPa + hizli
1175 °C + 20 dk + 80 MPa + yavas
1300 °C + 5 dk + 80 MPa + yavas
1300 °C + 5 dk + 80 MPa + yavas
1175 °C + 20 dk + 80 MPa + yavas

1300 °C + 5 dk + 80 MPa + yavas

1300 °C + 5 dk + 80 MPa + hizli

1175 °C + 20 dk + 80 MPa + yavas

1300 °C + 5 dk + 80 MPa + yavas

1300 °C + 5 dk + 80 MPa + yavas

1300 °C + 5 dk + 80 MPa + yavas

1300 °C + 5 dk + 80 MPa + hizli

1175 °C + 20 dk + 80 MPa + yavas

1300 °C + 5 dk + 80 MPa + hizli

1175 °C + 20 dk + 80 MPa + yavas

99,7
99,3
99,0
99,4
99,5
99,2
99,6

99,9

99,0

100

100

99,7

99,5

98,9

99,8

98,5

99,9

Deneysel caligmalara, Taimei Chemicals sirketinden temin edilen TM-DAR marka
tozlar ile devam edilmistir. 80 MPa basing altinda 1300 °C’de 5 dakika siire ile

sinterlenen katkisiz tozlar, Inframat Advanced Materials’dan alinan tozlara kiyasla
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daha diisiik yogunluk saglarken, 150 ppm MgO ilavesi tam yogun seramik elde
edilmesini saglamigtir. Basincin 80 MPa’dan 50 MPa’a diismesi ile rolatif

yogunlugun % 99,5’dan % 98,7 e diismesine neden olmustur.

2.6 kodlu deney yavas 1sitma ile gerceklestirilmis olup, deneyde grafit
kontaminasyonunu engellemek i¢in % 97 saflikta aliimina kagit kullanilmistir. Deney
1150 °C’de gergeklestirilmesine ve kullanilan aliimina kagitlarin {iretici firma
tarafindan 1650 °C’ye kadar kullaniminin uygun oldugu belirtilmesine ragmen
alimina kagit numune yapisina katilarak, elde edilen teorik yogunlugu degistirmis,

son lriiniin miktarini artirmistir.

2.5 ve 2.7 kodlu numuneler kiyaslandiginda ise 150 ppm MgO doplanmis numunede,
sicakligin artmast ve 1sitma hizinin disiiriilmesi numune yogunlugunu artirmada

pozitif etki gostermistir.

Tekli dopant igeren numunelerde, rolatif yogunluk degerleri % 99 ile % 100
yogunluk arasinda degismektedir. Sekil 4.3’de de goriildiigii gibi, MgO ve Y03
ilaveleri CaO ve TiO; ilavelerine kiyasla daha yiiksek yogunlukta son iiriinlerin elde
edilebilmesini miimkiin kilmistir. Archimed yontemi ile elde edilen yogunluk
sonuclari, deney parametreleri ile keskin bir paralellik gostermese de sinterleme
sicakligr 1300 °C’de sinterleme siiresi 5 dakikada tutulurak yapilan deneylerde 1sitma
hizinim 100 °C/dk’dan 8 °C/dk’ya dusiiriilmesi ile rolatif yogunlukta artis
goriilmiistiir. Sinterleme siiresinin 20 dakikaya ¢ikarilmasi ile 1175 °C gibi diisiik
spark plazma sinterleme sicakliginda bile sinterlenen numunelerde oldukga yiiksek

yogunlukta son iirlinler elde edilmistir.

150 ppm Y03 katkili aliimina tozlarmin 1175 °C’de 20 dakika siire ile 80 MPa
basingta yavag 1sitma hizlari ile 30 ve 50 mm c¢apli kaliplarda sinterlenmesi sonucu
elde edilen rolatif yogunluk degeri de§ismemis olup, % 99,8 degerinde sabit
kalmistir. Fakat yapiya aym1 oranda MgO eklenmesi halinde 30 mm ¢apina sahip
numunede rolatif yogunluk % 99,0 degerinde iken, 50 mm ¢apli numunede % 99,9

degerine ulasilmistir.
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100
99,8
99,6
99,4
99,2

99
98,8
98,6

98,4

Sekil 4.3 ;

100

99,6

99,2

98,8

98,4

98

Sekil 4.4 ;

B 1175C yavas

M 1300C yavas
L11300C huzh

MgO Y203 TiO2 Ca0o

Tekli dopant igeren aliimina numunelerinin farkli 1sitma rejimleri ile spark
plazma sinterlenmesi sonucu elde edilen yogunluk degerleri.

100 100
99,9

T 99,8

93.7 M 1175C yavag

99,5
. B 1300C hizli
B 1300C yavas
7] 99
8,9
8.5
T T 1
MgO +Y¥203 MgO + TiO2 MgO+ Ca0

Ciftli dopant igeren aliimina numunelerinin farkli 1sitma rejimleri ile spark
plazma sinterlenmesi sonucu elde edilen yogunluk degerleri.

Cift dopant iceren numunelerde ise, tekli dopant iceren numunelere kiyasla daha

yiiksek rolatif yogunluk degerlerine rastlanmistir. Elde edilen rolatif yogunluk
degerleri % 98,5 ile % 100 arasinda degismistir. 1300 °C’de 100 °C/dk 1sitma hizi ile

80 MPa basing altinda sinterlenen numuneler, yavas isitilan numunelerden daha

diisiik rolatif yogunluk degerleri gostermistir. Bu deneylerde, sinterlemenin kisa
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siirede yapilmasi, yapida var olan porlarin giderilmesi icin yeterli zamanin

olmamasina ve elde edilen numunelerin yogunlugunun diisiik kalmasina yol agmustir.

Yapiya 150 ppm MgO ve 150 ppm Y,03’ln birlikte eklenmesi ile 8 °C/dk gibi
oldukca yavas 1sitma hizi ile her iki (1175 ve 1300 °C) sicaklikta da sinterlenen
numunelerde teorik yogunluk elde edilmistir. Yapiya MgO ile birlikte TiO;, ve CaO
eklenmesi halinde 1175 °C’de 20 dakika siire ile sinterlenen numunelerde 1300
°C’de 5 dakika sinterlenen numunelere kiyasla daha diisiik poroziteye rastlanmistir.
Yavas 1sitma rejimlerinde bekleme siiresinin artmasi ile daha yiiksek yogunluklara
ulagilmistir. Rolatif yogunluk sonuglari gézlemlendiginde, bekleme siiresinin ¢ift
dopantli numunelerde poroziteyi gidermek konusunda sinterleme sicakligindan daha

etkin bir parametre oldugu diisiiniilmektedir.

4.2 Sertlik ve Kirillma Toklugu Ol¢iim Sonuclar ve Sonuclarin irdelenmesi

Inframat Advanced Materials adli firmadan temin edilen tozlardan hareketle yapilan
deneyler sonucu elde edilen numunelerin sertilk ve kirilma toklugu degerleri Cizelge

4.3’de verilmistir.

Yapilan 6lciimler sonucu elde edilen sertlik degerleri 11,5 ile 24,1 GPa, hesaplanan

kirilma toklugu ise 3,5 ile 4,9 MPa. m/?

degerleri arasinda degismistir. Katkisiz
alimina numuneleri ile MgO doplanmis numuneler kiyaslandiginda, MgO ilavesinin
sertlige pozitif etkisi oldugu goriilmiistiir. Bunun sebebinin, hem yogunluk artis1 hem
de MgO ilavesinin tane biiylimesini durdurucu etkisinden kaynaklandig
diisiiniilmektedir. Magnezyum oksit ilavesinin tanelere olan bu etkisi sonucu, kiigiik
taneli son iirlin mikroyapisina ulagilmasi ile bu durum sertligin belirgin bir sekilde
artmast sonucunu dogurmustur. Ayrica, Sekil 4.5’de goriildiigii gibi yapidaki
agirlikca % MgO miktar arttikga, sertlik ve kirtlma toklugu degerlerinin birbirleri ile

paralel olarak artma egilimi gosterdigi belirlenmistir.

1.6 kodlu numunede goriilen yiiksek sertligin, uygulanan 6n 1sitma ve basing
isleminden kaynaklandig: diisiiniilmektedir. On basincin bu etkisi, kademeli

sinterleme ile asir1 sert aliimina malzeme {izerinde ¢alismay1 ¢ekici kilmaktadir.
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Cizelge 4.3 : Inframat Advanced Materials tozlarin SPS yontemi ile sinterlemesi
sonucu elde edilen numunelere ait sertlik ve kirilma toklugu degerleri.

Nllir:éjl?e Numune icerigi Sertlik (GPa) (MPIZ.ernm)
11 Katkisiz Al,0 16,9+ 0,6 4,004
1.2 Katkisiz Al,O3 11,5+ 04 42+0,3
13 Al,O3+% 0,1MgO 154404 34404
14 Al,03+% 0,1MgO 133+0.7 35205
15 Al,03+% 0,1MgO 123405 3.6+ 0.4
16 Al,03+% 0,1MgO 24,1404 3.5+0.6
1.7 Al,03+% 0,1MgO 160+ 0.4 3.840.5
18 Al;05+% 0,1MgO 18,6+ 0,3 37407
1.9 Al,05+% 0,1MgO 18,5+ 0,3 3,740,5
1.10 Al;05+% 0,1MgO 18,7 + 0,4 3.9+08
1.11 Al,05+% 0,1MgO 16,5+ 0,5 3,5+0,6
1.12 Al,03+% 0,1MgO 11603 i
1.13 Al,03+% 0,1MgO 127402 i
1.14 Al,03+% 0,1MgO 16,6+ 0,3 3.5+04
1.15 Al;05+% 0,1MgO 16,0 + 0,4 3,5+0,7
1.16 AlL,O3+% 0,4 Y05 19,5+ 0,7 44404
1.17 Al,03+% 0,4 Y,03 20,4 +0,7 43+0,5
1.18 AlOs+%0,1MgO +% 03 155, ¢ 46405

Y,0;
1.19 AlOs+%0,1MgO+%0.3 5, 5 44404
Y503
1.20 Al203+%02MgO+%02 011 o3 44100
Y,0;
1.21 Al203 + % O\’fc';"go *H02 05104 41+05
23
1.22 ALOs+ % 0.4 MgO 19,7 0,3 45+03
1.23 Al,Os+ % 0,4 MgO 204405 40403
1.24 Al,O+ % 0,5 MgO 19,703 49403
1.25 Al,Os+ % 0,5 MgO 21,1404 47405
126 AO*%02MIO*%02 55,04 44403

Y203

Kademeli basing uygulamasi (1.10 ve 1.11 kodlu numuneler kiyaslandiginda)
yogunluk ile paralel olarak, sertlik degerlerinde de biiylik bir degisime neden
olmamugtir. 120 ve 200 °C/dk’lik 1sitma hizlar1 da sertlik degerlerine 1300 °C’de
sinterlenen numuneler dikkate alindiginda etki gostermemis olsa da, 1250 °C’de
sinterlenen 1.14 ve 1.15 kodlu numunelerde, 1sitma hizi artikca sertlik degerleri
yiikselmistir. Kirllma toklugu ise her iki sinterleme sicakliginda da belirgin bir
degisiklik gdstermemistir. Daha diisiik 1sitma hizlarinda ise (50 ve 100 °C/dk) yavas

1sitilan numunelerde ise daha yiiksek sertlik ve kirilma toklugu gézlenmistir.
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Sekil 4.5 : 1300 °C’de 5 dakika siire ile 80 MPa basingta spark plazma sinterlenen
numunelerin % MgO igerigi ile sertlik ve kirilma toklugu degerlerinin
degisimi.

Y03 ilaveli numuneler aynt miktarda MgO iceren numuneler ile kiyaslandiginda

benzer sertlik degerleri gosterirken, itriya ilavesinin kirilma tokluguna daha biiyiik

pozitif etkisi oldugu goriilmiistiir. Yapiya MgO ve Y,03’in ayn1 oranda (agirlikca %

0,2) ve birlikte katilmasi sertlik degerinin 20,5 GPa degerine kadar g¢ikmasini

saglamistir. Katyonik oran % 0,4 degerinde tutularak yapilan Y,O3 ve/veya MgO

ilaveli numunelerde kirilma toklugu degerleri ile sertlik degerleri Ortiismiis, kirilma

toklugu degerleri, artan sertlik ile azalmistir. En yiiksek kirilma toklugu degeri % 0,1

MgO ve % 0,3 Y,03 igeren ve 1300 °C’de 80 MPa basing altinda 5 dakika siire ile

sinterlenen numunede elde edilmistir. Diisiik yogunluga sahip numunede yiiksek

kirilma toklugu degerine ulasilmasi, Chakravarty ve arkadaglarinin da ileri stirdiigii
gibi, yapida bulunan nanoporlarin, catlak uglarinda stres yogunlugunu azaltarak
catlaklarin ilerlemesini engellemesi ile aciklanabilir [84]. Ayrica homojen
mikroyapiya sahip numuneler, daha yiiksek kirilma toklugu degerleri

gostermektedirler.
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Sekil 4.6 :
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1300 ve 1340 °C’de 80 MPa basingta 5 dakika sinterlenen numunelerin

sertlik degerlerinin % MgO ve % Y203 igerigi ile degisimi.
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Sekil 4.7 : 1300 ve 1340 °C’de 80 MPa basingta 5 dakika sinterlenen numunelerin
kirilma toklugu degerlerinin % MgO ve % Y03 igerigi ile degisimi.
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Cizelge 4.4 : Taimei Chemicals’dan temin edilen TM-DAR marka tozlarin SPS ile
sinterlemesi ile elde edilen numunelere ait sertlik ve kirilma toklugu

degerleri
N ne Numune cerigi Sertlik (GPa) Kic (MPa.m™2)
2.1 Katkisiz Al,O3 15,8+ 0,5 49+04
2.2 Katkisiz Al,O3 17,0+ 0,7 45+0,3
2.3 Katkisiz Al,Os 22,5+0,5 3,7+0,3
2.4 AlLOz+ 150 ppm MgO 22,5+0,4 3,840,3
2.5 Al,Oz+ 150 ppm MgO 20,3+0,5 42+£04
Al,Oz+ 150 ppm MgO
2.6 [deney aliimina kagit 23,1+0,3 4,0+04
kullanilarak yapilmistir]
2.7 Al,Oz+ 150 ppm MgO 23,3+0,2 3,9+0,2
2.8 Al,Oz+ 150 ppm MgO 23,6 £0,6 3,9+0,4
2.9 AlLO;+ 150 ppm Y,0; 23,4+0,6 3,.9+02
2.10 AlLO;+ 150 ppm Y,0; 19,7 + 0,4 47+0,5
Al,Oz+ 150 ppm MgO
2.11 3cm gaplt 21,6 £0,9 3,8+04
4,2 gram
A|203+ 150 ppm Y,0;
2.12 3cm gaplt 19,4+ 0,5 4,5+0,3
4,2 gram
A|203+ 150 ppm Y,0;
213 K ADEMELI SINTERLEME 23,0+£09 4202
2.14 Al,O3+ 150 ppm Y,03 22,4+0,5 45+0,3
2.15 Al,0; + 150 ppm TiO, 222+0,8 43+02
2.16 Al,O3+ 150 ppm CaO 22,0+1,0 4,0+0,3
2.17 AlLO;+ 150 ppm TiO, 223+0,7 3,9+0,3
2.18 Al,0; + 150 ppm TiO, 223+1,0 4,1+0,1
2.19 Al,O3+ 150 ppm CaO 21,7+£0,6 4,3+0,2
2.20 Al,O3+ 150 ppm CaO 24,7+0,3 3,5+0,1
2.21 AlLO;+ 150 ppm MgO 21,6 £0,2 3,.9+02
299 Al0s+150 ppm MgO + 150 202403 45402
ppm Y,03
223 Al0s+150 ppm MgO + 150 23,4 0,2 3.6+0,1
ppm Y,0;
204  Al0s+150 ppm MgO + 150 222403 42403
ppm Y,03
225  AlkOs* 150 ppm MgO +150 214404 40+ 04
ppm TiO,
206  Al0s*150 ppm MgO +150 22,4+ 0,4 36+0,1
ppm CaO
297  AlkOs* 150 ppm MgO +150 203408 44402
ppm TiO,
228  Al20s+ 150 ppm MgO + 150 242403 33+0,1
ppm CaO
229  AlOs*150 ppm MgO + 150 214404 44504
ppm CaO
230  AlOs* 150 ppm MgO +150 232403 34401
ppm TiO,

Olgiimler sonucu elde edilen sertlik degerleri 15,8 ile 24,7 GPa arasinda degisim

gosterirken, kirilma toklugu 3,3 ile 4,9 MPa.m*? degerleri arasinda degismistir.
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Katkisiz aliimina numunelerinin sertlik degeri 1300 °C’de 5 dakika siire ile hizl
sinterlenen numunelerde oldukca diisiik iken, 80 MPa basing altinda 1175 °C’de 20
dakika siire ile sinterlenen katkisiz aliminanin sertlik degeri 22,5 GPa degerine
ulasmstir. Ozellikle 100 °C/dk’lik 1s1tma hiz1 kullanilarak 1300 °C’de 5 dakika siire
ile sinterlenen numunelerde yapiya eklenen dopantlar, aliiminalarin sertlik
degerlerinin olduk¢a artmasina neden olmustur. Yapiya 150 ppm MgO ilavesi ile
alimina numunelerinin sertlik degerleri 20,3 GPa ile 23,6 GPa arasinda degisim
gosterirken, kirilma toklugu degerlerinin 3,8 ile 4,2 MPa.m*? arasinda oldugu

gorilmiustir.

m 1175C 20 dk yavas
M 1300C 5 dk huzh

MW 1300C 5 dk yavas
23 22,3 999 22,3

25 A

24 A

22 A

21 A

20 A

19

Sertlik (GPa)

18 A

17 A

16 A

15 ¥ . . T q
MgO Y203 Tio2 Ca0

Sekil 4.8 : Tekli dopant igeren aliimina numunelerinin farkli 1sitma rejimleri ile SPS
sinterlenmesi sonucu elde edilen sertlik degerleri.
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m 1300C 5 dk huzh
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Sekil 4.9 : Tekli dopant igeren aliimina numunelerinin farkli 1sitma rejimleri ile spark
plazma sinterlenmesi sonucu elde edilen kirllma toklugu degerleri

Tekli dopant igeren aliimina numunelerin 1175 °C’de 20 dakika siire ile
sinterlenmesi ile 1300 °C’de hem hizli hem de yavas 1sitma rejimi uygulanan
numunelere kiyasla daha yiiksek sertlik degerlerine rastlanmistir. En yiiksek sertlik
degeri 24,7 + 0,3 GPa ile 150 ppm CaO igeren numunede elde edilmistir. Sinterleme
sicakliginin 1300 °C’ye ¢ikarilmasi ve sinterleme siiresinin 5 dakikaya indirilmesi
sonucu genellikle sertlik degerlerinin diistiigii gozlemlenmistir. 150 ppm TiO;, katkili
aliminada proses parametrelerinin degisimi numunenin sertlik degerine etki
etmemistir. Elde edilen bu sonu¢larin numunelerin mikroyapi 6zellikleri ile dogrudan
ilgili oldugu disiiniilmektedir. 1175 °C’lik spark plazma sinterleme sicakligi
kullanilan numunelerde sonug iiriin tane boyutu kiiciik kalmis, bunun neticesinde

yiiksek sertlige sahip malzemeler tiretilmistir.

Numunelerin sertlik ve kirilma toklugu degerleri birbirleri ile ters paralellik
gostermis, tekli dopant igeren numuneler dikkate alindiginda biri artarken digeri
azalmistir. Hesaplanan kirilma toklugu degerlerine gore en yiiksek sertlik degerine
ulasilan 2.20 kodlu numunenin en diisiik kirilma toklugu degerine sahip oldugu

goriilmiistiir. En yiiksek kirilma toklugu degeri 4,7 MPa.m?2 degeri ile 100 °C/dk’lik
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1sitma hizi kullanilarak 1300 °C’de 80 MPa basing altinda vakum atmosferinde 5

dakika stire ile sinterlenen ve 150 ppm Y03 igeren numuneye aittir.

25 +
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22 4

21 4

20 4

19
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17 4

16 -
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W 1175C 20 dk yavas

W 1300C 5 dk hizhi
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2
2
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0
T T
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2
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MgO+Y203 MgQ+TiO2

MgO+Ca0

Sekil 4.10 : Cift dopant igeren aliimina numunelerinin farkli 1sitma rejimleri ile spark
plazma sinterlenmesi sonucu elde edilen sertlik degerleri.

K,d{MPa.m%/2)

4,5

=

5]
3]

2,5

W 1175C 20 dk yavas

W 1300C 5 dk huzh
1300C 5 dk yavas

4

Mg0O+Y203 MgQ+Ti02

MegO+Cal

Sekil 4.11 : Coklu dopant igeren aliimina numunelerinin farkli 1sitma rejimlerinde
sinterlenmesi sonucu elde edilen kirilma toklugu degerleri.
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Ikili dopant igeren numunelerde de kirilma toklugu ve sertlik degerleri ters paralellik
gostermistir. En yiiksek sertlik degeri 24,2 GPa ile 1175 °C’de 20 dakika siire ile
sinterlenen 2.28 kodlu igeriginde 150 ppm MgO ve 150 ppm CaO bulunan
numunenin olmugstur. Hem tekli, hem de ikili numunelerde yapiya 150 ppm CaO
ilavesinin diger dopantlara kiyasla sertligi belirgin bir sekilde artirirken kirilma
toklugunu diisiirdigli gozlemlenmistir. Aynm1 zamanda, yapisinda CaO igeren
numuneler mikroyapilarinda uzamis taneler icermektedir. Bu tip tanelerin,

numunelerin sertligini artirici rol oynadigi diistintilmektedir.

1175 °C’de 20 dakika siire ile sinterlenen ve 8 °C/dk 1sitma hizi ile 1sitilan
numunelerde yiiksek sertlik diistik kirilma toklugu degerleri gézlenmis, 1300 °C’de 5
dakika stire ile 100 °C/dk’lik 1sitma hizi ile isitilarak spark plazma sinterlenen

numunelerde ise diisiik sertlik degerleri, yiiksek kirilma toklugu goriilmiistiir.

4.3 SEM Goriintiilerinin irdelenmesi

10.975um

*
4 1.686um

Sekil 4.12 : Spark plazma sinterleme yontemi ile sinterlenen katkisiz aliiminaya ait
kirk yiizey SEM goriintiisii (X 5000) a. (1.1) 1300 °C’de 80 MPa
basingta 5 dakika siire ile sinterlenen numune b. (1.2) 1200 °C’de 90
MPa basingta 5 dakika siire ile sinterlenen numune

SPS yontemi ile elde edilen Al,O3 numunelerin tane boyutlarinin incelenebilmesi
i¢in kirik yiizey goriintiileri taramali elektron mikroskobu ile ¢ekilmistir. Elde edilen
goriintliler Sekil 4.12 ve 4.13’de gosterilmistir. Sekil 4.12 ve 4.13’den, sinterleme
sicakligr ile tane biiylimesi sonucu tane boyutunun arttigi agikca goriilmektedir.
Ayrica, sicakigin artist ile difiizyonun kolaylagmasima bagli olarak da yapidaki

bosluk miktarinin azaldigi goriilmektedir. Artan sinterleme siiresi de, tanenin
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biliylimesine neden olmaktadir. Yapiya katilan agirlikca % 0,1 MgO ise, asir1 tane

bliylimesini engellemis ve tane boyutunun kiiciik kalmasinda etkili olmustur.

Sekil 4.13 : SPS yontemi ile sinterlenen % 0,1 MgO igeren aliiminaya ait kirik yiizey
SEM goriintiisti (X 20000) a.1200 °C’de 5 dakika b.1200 °C’de 7 dakika
c. 1300 °C’de 3 dakika d.1300 °C’de 5 dakika ile sinterlenen numune.

Sekil 4.14 : SPS yontemi ile 1250 °C’de 80 MPa basingta 5 dakika sinterlenen % 0,1
MgO igeren aliiminaya ait kirik yiizey SEM goriintiisii (X 20000) a. 200
°C/dk’lik 1sitma hizi ile 1sitilan b. 120 °C/dk’lik 1sitma hizi ile 1sitilan

numune.
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Sekil 4.14°de 1250 °C’de 80 MPa basingta 5 dakika sinterlenen % 0,1 MgO igeren
aliminanin iki farkli 1sitma rejimi uygulandigi takdirde gosterdikleri mikroyapi
degisiklikleri incelenmistir. Isitma hizinin 200 °C/dk degerinden 120°C/dk’ya

indirilmesi daha biiylik tane boyutlu son iiriin eldesine sebep olmustur.

Sekil 4.15 ise 1100 °C’de 1 saat siire ile termal daglama gergeklestirilmis
seramiklerin mikroyap1 goriintiilerini gostermektedir. Aliiminaya Y,O3; doplanmasi,
iki tipte mikroyapinin olusmasina neden olmaktadir: kiigiik tanelerde, itriyumun
sadece tane smirlarinda segregasyonu goriiliirken, kaba taneli iiriinlerde itriyumca
zengin ikincil faz tanecikler arasinda ¢oker [81,85,86]. Bu ¢alismada, baslangi¢ toz
boyutu ve iriin tane boyutu kii¢iik oldugu i¢in herhangi bir ¢okelti fazi tespit
edilememistir. Agirlikga % 0,1 MgO ve % 0,3 Y,0g ilavesi son derece homojen bir
mikroyap1 elde edilmesini miimkiin kilmistir. Sinterleme sicaklifinin artisi, sonug
tiriindeki tanelerin biiylimesine neden olmaktadir. Her iki sinterleme sicakliginda da,
en kiiclik taneli triin % 0,1 MgO ve % 0,3 Y03 doplanmis aliiminada

goriilmektedir.
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10.0kv  X10,000

Tum WD 10.0mm

Tem

WD 10.0mm

WD 10.0mm

10.0k X10,000

Sekil 4.15 : Farkl sicakliklarda SPS ile sinterlenmis aliiminalarin daglanmis mikro

yapi fotograflar1 1300 °C: a. % 0,4Y,03 b. % 0,1MgO + % 0,3Y,03C.
% 0,2MgO + % 0,2 Y,03d. % 0,4 MgO 1340 °C: e. % 0,4 Y,03f. %
0,1 MgO + % 0,3 Y,03 g. % 0,2 MgO + %0,2 Y,03 h. %0,4 MgO.
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Sekil 4.16 : % 0,5 MgO igeren a. (1.24) 100 °C/dk ile b. (1.25) 50 °C/dk ile 1sitilarak
1300 °C’de 5 dakika siire ile 80 MPa basing altinda SPS ile sinterlenen
numunelere ait daglanmis yiizey goriintiisii ( X5000).

Sekil 4. 16°de Inframat Advanced Materials marka tozun SPS ile iki farkl 1sitma hizi
uygulanarak 1300 °C’de 80 MPa basingta 5 dakika siire ile sinterlenen numunelere
ait mikroyap1 goriintiileri verilmistir. Yavas 1sitma hizinin yapidaki por miktarin
belirgin bir sekilde azalttig1 gdzlemlenirken, tane boyutlar1 arasinda net bir farklilik

goriilmemistir.

Sekil 4.17 : TM-DAR tozlarindan hareketle 100 °C/dk’lik 1sitma hiz1 ile 80 MPa
basing altinda 1300 °C’de 5 dakika siire ile SPS kullanilarak sinterlenen
a. katkisiz b. 150 ppm MgO igeren aliimina numunelere ait daglanmis
yiizey goriintiisii ( X5000).

Sekil 4.17 Taimei Chemicals sirketinden temin edilen TM-DAR marka tozlardan
hareketle 100 °C/dk’lik 1sitma hizi ile 80 MPa basing altinda 1300 °C’de 5 dakika

stire ile SPS sistemi ile sinterlenen katkisiz ve 150 ppm MgO ihtiva eden aliimina
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numunelerin mikroyapilarina aittir. MgO ilavesinin ¢ok belirgin olmasa da tanelerin
kiigiilmesine neden oldugu gézlemlenmistir. Belirtilen sicaklikta taneler asir1 biiyiime
gostermis ve 5 um gibi yiiksek boyutlara ulasilmistir. Bu numunelerde 151k

gecirgenligi goriilmemesinin nedeni, mikroyapilarda goriilen biiylik tane boyutlar

oldugu diisliniilmektedir.

Sekil 4.18 : 1150 °C’de 80 MPa basing altinda 20 dakika siire ile ¢ok yavas 1sitma
hizlarinda (8 °C/dk) isitilarak gerceklestirilen SPS deneylerine ait a.
katkisiz b. 150 ppm MgO iceren aliimina numunelere ait daglanmig
yiizey goriintiisii (X20000).

Sekil 4.18°de ise 8 °C/dk gibi diisiik 1sitma hiz1 kullanilarak 1sitilan ve 1150 °C’de 80
MPa basinga altinda 20 dakika boyunca sinterlenen aliiminaya 150 ppm MgO ilave
edildigi takdirde mikroyapimnin degisimi incelenmistir. MgO ilavesi, daha Onceki
bolimlerde de belirtildigi gibi, bu deney sartlarinda da, daha kiiglik taneli
mikroyapiya sahip seramiklerin elde edilmesini saglamigtir. Ayrica Sekil 4.13 ile 14
kiyaslandiginda, hizli 1sit1lan (100 °C/dk) ve 1300 °C’°de 5 dakika siire ile sinterlenen
numunelerin tane boyutlarinin, yavas 1sitilan (8 °C/dk) ve 1150 °C’de 20 dakika siire
ile sinterlenen numunelerin tane boyutlarimin 10 kati gibi biiyiikliiklere ulagtigi
gorilmektedir. Sonuglar Kim ve arkadaglariin elde ettigi sonuclar ile paraleldir [68-
70]. Grup, hizli 1sitma i¢in gerekli yiikksek DC akiminin, partikiil yiizeyleri arasinda
olusan vyiiksek sicaklik plazmasindan dolayr hata olusumunu artirdigini ve
deformasyon tetikli hatalarin dinamik tane biiylimesini artirdigin1 one stirmektedir.
Ayrica, diisiik 1sitma hizinin tozu homojenize ettigini, boylece daha homojen ve daha

kiiglik boyutlu taneli mikroyapilarin olustugunu bildirmislerdir [70].
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Sekil 4.19 : 1175 °C’de 80 MPa basing altinda 20 dakika siire ile ¢ok yavas 1sitma
hizlarinda (8 °C/dk) 1sitilarak gergeklestirilen SPS deneylerine ait 150
ppm a. MgO (2.8) b. Y,03 (2.9) c. TiO, (2.17) d. CaO (2.20) igeren
alimina numunelere ait daglanmis yiizey goriintiisii (X20000).

8 °C/dk’lik 1sitma hizi ile isitilarak 1175 °C’de 20 dakika siire ile 80 MPa basing
altinda vakum atmosferinde sinterlenen ve tekli dopant igeren numunelerin
daglanmis ylizey mikroyapilart Sekil 4.19°de verilmistir. 150 ppm Y203 igeren
alimina numunede en kiigiik taneli mikroyap1 goriilmektedir. Belirtilen 1sitma rejimi
ile spark plazma sinterlenen tiim numunelerde homojen mikroyapilar elde edilmis ve
taneler oldukea kiigiik kalmistir. Ozellikle 150 ppm MgO ve 150 ppm Y,O3 ihtiva
eden numunelerde oldukg¢a bosluksuz bir mikroyap: elde edilmistir. 470 nm dalga
boyunda % 66,6 151k gecirgenligine sahip 1175 °C’de 20 dakika siire ile 820 MPa
basinga altinda spark plazma sinterlenen numuneye ait mikroyap: Sekil 4.18/a’da
verilmistir. Mikroyapida da goriilen oldukca kiigiik taneler ve porsuz yapi, 151k

gecirgenligini beraberinde getirmistir.
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Sekil 4.20 : 1300 °C’de 80 MPa basing altinda 5 dakika siire ile ¢cok yavas 1sitma
hizlarinda (8 °C/dk) 1sitilarak gerceklestirilen SPS deneylerine ait 150
ppm a. MgO (2.21) b. Y,03 (2.14) igeren aliimina numunelere ait
daglanmis ylizey goriintiisii (X20000).

Sekil 4.21: 1300 °C’de 80 MPa basing altinda 5 dakika siire ile ¢ok yavas 1sitma
hizlarinda (8 °C/dk) isitilarak gerceklestirilen SPS deneylerine ait 150
ppm a. TiO; (2. 18) b. CaO (2.19) igeren aliimina numunelere ait
daglanmis yiizey goriintiisii (X10000).

Isitma hiz1 ayn1 tutularak 1300 °C’de 5 dakika sinterlenen numunelerde, 1175 °C 20
dakika sinterlenen numunelere kiyasla ¢ok daha biiyiik taneler gézlemlenmistir. 150
ppm MgO igeren 2.21 kodlu numunede olduk¢a heterojen bir yapi elde edilmistir.
Biiyiik tanelerin i¢lii noktalarinda ¢ok kiigiik tanelere rastlanmistir. Y03 igeren 2.14
kodlu aliimina numunede de heterojen mikroyap1 goriilmiis fakat 2.21 kodlu
numunede oldugu gibi kiiciik taneler gézlemlenmemistir. Yapisinda 150 ppm CaO

igeren numunede ise uzamis taneler (elongated grains) goriilmektedir.
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Sekil 4.22 : 1300 °C’de 80 MPa basing altinda 5 dakika siire ile hizl1 1sitma hizinda
(100 °C/dk) 1sitilarak gerceklestirilen SPS deneylerine ait 150 ppm a.
MgO b. Y,03 (2. 10) c. TiO; (2.15) d. CaO (2.16) igeren aliimina
numunelere ait daglanmis ylizey goriintiisii (X10000).

Hizli 1sitma hizi kullanilarak sinterleme sicakligmmin 1300 °C’ye ¢ikarilmasi
sinterleme siiresinin 5 dakikaya indirilmesi ile elde edilen tekli dopant i¢eren aliimina
numunelerin mikroyapilart Sekil 4.22°de goriilmektedir. Bu mikroyapilarda 1175
°C’de 20 dakika siire ile sinterlenen numunelerin mikroyapilarina gore daha biiyiik
taneler goriilmektedir. MgO igeren numunede homojen mikroyap1 goriiliirken, TiO;
ve Y,0; igeren numuneler oldukc¢a heterojen mikroyapilar gostermis, CaO igeren

alimina numunelerine bu 1sitma rejiminde de uzamis tanelere rastlanmistir.

Bu numuneler, ayni sicaklik (1300 °C) ve bekleme siiresinde (5 dk), yavas isitma
hiz1 ile sinterlenen numuneler ile kiyaslandiginda tane biiyiikliigli agisindan ¢ok
belirgin farkliliklar gostermemistir. Fakat 1300 °C’de 5 dakika siire ile 80 MPa
basinga altinda sinterlenen numunelerden, 100 °C/dk’lik 1sitma hizi kullanilarak

sinterlenen numuneler -6zellikle 150 ppm Y,03; ve 150 ppm TiO; igeren aliimina
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seramikleri-, 8 °C/dk’lik 1sitma hizi ile sinterlenen numunelere oranla daha bosluklu

bir mikroyap1 sergilemistir.

Sekil 4.23 : 1175 °C’de 80 MPa basing altinda 20 dakika siire ile ¢ok yavas 1sitma
hizinda (8 °C/dk) 1sitilarak gerceklestirilen SPS deneylerine ait a. 150
ppm MgO ve 150 ppm Y,03 (2. 23) b. 150 ppm MgO ve 150 ppm TiO,
(2.30) c. 150 ppm MgO ve 150 ppm CaO (2.28) igeren aliimina
numunelere ait daglanmis ylizey goriintiisii (X20000).

1175 °C’de 80 MPa basing altinda 20 dakika siire ile ¢ok yavas 1sitma hizlarinda (8
°C/dk) 1sitilarak sinterlenmesi sonucu elde edilen numunelerin mikroyap1 goriintiileri
Sekil 4.23’de verilmistir. Ayni proses parametrelerinde {retilen tekli dopanth
numunelere kiyasla, ¢ift dopant igeren numunelerde daha biiylik tanelere ve daha
bosluksuz bir yapiya ulasilmistir. Yapiya 150 ppm MgO ve 150 ppm TiO2’ nin
birlikte eklenmesi, sadece 150 ppm TiO; igeren numunedeki bosluklari ortadan
kaldirmigtir. Ayrica, tekli dopant igeren numunelerde tane biiylikliigii agisindan, ¢ift

dopant igeren numunelere oranla daha homojen bir mikroyap1 gozlemlenmistir.
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Sekil 4.24 : 1300 °C’de 80 MPa basing altinda 5 dakika siire ile hizli 1sitma
hizlarinda (100 °C/dk) 1sitilarak gerceklestirilen SPS deneylerine ait a.
150 ppm MgO ve 150 ppm Y03 (2. 22) b. 150 ppm MgO ve 150 ppm
TiO; (2.27) ¢. 150 ppm MgO ve 150 ppm CaO (2.29) igeren aliimina
numunelere ait daglanmis yilizey goriintiisii (X10000)

100 °C/dk’lik 1sitma hizi kullanilarak 1300 °C’de 80 MPa basing altinda vakum
atmosferinde 5 dakika siire ile sinterlenen numunelerin Sekil 4.23’de verilen
mikroyapilarinda da goriildiigli gibi daha biiylik taneler ve daha porlu bir yap1 elde
edilmigtir. 150 ppm MgO ve 150 ppm Y,03 igeren numunede, 150 ppm MgO - 150
ppm TiO, ve 150 ppm MgO - 150 ppm CaO igeren numunelere gére daha bosluksuz
ve daha kiiciik taneli mikroyap1 elde edilmistir. 150 ppm MgO ve 150 ppm TiO;
iceren numunenin iiclii noktalarinda kapanmamis porlar géziikmektedir. 150 ppm
MgO ve 150 ppm CaO igeren 100 °C/dk’lik 1sitma hizi ile 1300 °C’de 5 dakika siire
ile sinterlenen numunede 0,5 um’den 4 pm’ye kadar genis aralikta tane boyutuna

sahip bir mikroyap1 goriilmiistiir.
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Sekil 4.25 : 1300 °C’de 80 MPa basing altinda 5 dakika siire ile ¢cok yavas 1sitma
hizlarinda (8 °C/dk) 1sitilarak gerceklestirilen SPS deneylerine ait a.
150 ppm MgO ve 150 ppm Y,03 (2.24) b. 150 ppm MgO ve 150 ppm
TiO, (2.25) c. 150 ppm MgO ve 150 ppm CaO (2.26) igeren aliimina
numunelere ait daglanmis yilizey goriintiisii (X10000)

Cok yavas 1sitma hizinda (8 °C/dk) 1300 °C’de 80 MPa basing altinda 5 dakika siire
ile spark plazma sinterlenen numunelerin mikroyapilar1 Sekil 4.25’de gosterilmistir.
150 ppm MgO ve 150 ppm TiO; i¢eren numunede 8 ve 100 °C/dk’lik 1sitma hiz ile
ayn1 sicaklik, basing ve siirelerde sinterlenen numunelerin her iki durumda da biiyiik
taneli son triinler olusturdugu goézlemlenmistir. Fakat bu durum 150 ppm MgO +
150 ppm Y03 igeren ve 150 ppm MgO + 150 ppm CaO iceren numuneler i¢in
gecerli olmamis, daha kiiciik taneli mikroyapilar gozlemlenmistir. Tiim ¢ift dopanth
numunelerde, yavas 1sitma hizi daha yogun mikroyapilar elde edilmesi sonucunu

dogurmustur.
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4.4 TIsik Gegirgenligi Ol¢iim Sonuclari ve Sonuclarin irdelenmesi

Sekil 4.26 : SPS ile iiretilen aliimina numunelerin objektife konulmasi ile elde edilen
goriintiiler a. Inframat Advanced Materials tozu ile elde edilen en yiiksek
yogunluklu numune (1.8) b. TM-DAR marka toz ile sinterlenen katkisiz
alimina (2.3) ¢. 150 ppm MgO igeren TM-DAR marka toz ile spark
plazma sinterlenen aliimina (2.4) d. 2.4 kodlu numunenin 900 °C’de 50
saat siire ile tavlanan aliimina

Sekil 4.26 0,6 mm kalinligindaki aliimina numunelerin goriiniir 1s1kta saydamliklarini
gostermektedir. Sekil 4.26.a’da malzemenin gecirgenliginin goriilebilmesi igin
objektifin bir kismina konulan Inframat Advanced Materials firmasindan temin

edilen aliimina tozlar kullanilarak sinterlenen numune, fondaki goriintiiniin elde

65



edilmesine engel olmus, diger toz ile sinterlenen numunelerde net goriintiiler elde

edilebilmistir.

Sekil 4.27°de UV-Vis Spektrofotometresi ile malzemelerin gegirgenlik degerleri 190-
1100 nm dalgaboyu araliginda ol¢iilmesi sonucu elde edilen grafik goriilmektedir.
Spektrofotmetrede bilindigi gibi 151k kaynaginin dik gelen agis1 altinda numunenin
gecirgenlik degerleri dl¢lilmiistiir. Ayn1 dalgaboylarindaki degerleri Cizelge 4.5’de
verilmigstir. En yiiksek dogrusal gecirgenlik degeri, 150 ppm MgO iceren 5 °C/dk
1sitma hizi kullanilarak 80 MPa basing altinda 1175 °C’de 20 dakika siire ile
sinterlenen numunede goriilmiistiir. 400 ila 700 nm dalga boylu goriiniir 1s1kta en
yilksek degere 470 nm dalgaboyunda % 66,6 degeri ile ulasilmisken, genel
gecirgenlik goriiniir 151k dalga boyunda % 50 — 60 arasinda, artan dalga boyu ile

artmaktadir.
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Sekil 4.27 : Saydam aliiminalarin gonderilen 15181n dalga boyuna gore % dogrusal
gecirgenlik degeri.

Cizelge 4.5 : SPS ile elde edilen malzemelerin spektrofotometre kullanilarak ¢esitli
dalga boylarinda dlgiilen dogrusal 151k gegirgenlik degerleri

Numune

T (550 nm) T (680 nm) T (1100 nm)
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2.8 % 52 % 58 % 70

2.3 % 27 % 35 % 49
2.4 % 24 % 29 % 41
2.7 % 13 % 18 % 26

Ayni1 dalga boyunda numunelerin 151k gecirgenlikleri incelendiginde, yavas 1sitmanin
dogrusal 151k gecirgenligini artirdig1r gézlemlenmistir. Ayni sartlarda iiretilen 2.3 ve
2.4 kodlu numuneler kiyaslandiginda, yapilan 150 ppm MgO ilavesinin 11k
gecirgenlik degerinin diislirdiigii belirlenmistir. Sinterleme isleminin, son iriin 1,2
mm olacak sekilde gercgeklestirilmesi, numunenin dogrusal 151k gecirgenliginin
azalmasma neden olmustur. Bunun sebebinin, spark plazma sinterleme islemi
sirasinda kullanilan grafit kalip ve kagitlarin, az miktarda toz kullanildiginda yapiy1

kirletmesi oldugu diisiiniilmektedir.

Ayrica, Inframat Advanced Materials firmasindan alinan tozlar kullanilarak
sinterlenen numunelerde dogrusal 1s1k gecirgenliginin goriilmemesinin, yapida
bulunan monoklinik fazdan kaynaklandigi disiiniilmektedir. Bilindigi gibi,
monoklink kristal yapilarinin latis parametreleri birbirinden farklidir. Bu farkliligin,

151k sagilimina neden oldugu diistiniilmektedir.

Sekil 4.28°de tekli dopant igeren ve yavas 1sitma rejimi ile (8 °C/dk) isitilarak 1175
°C’de 20 dakika ve 1300 °C’de 5 dakika siire ile spark plazma sinterlenmesi ve 1000
°C’de 10 dakika siire ile tavlanmasi sonucu elde edilen numunelerin degisen dalga
boyu ile 151k gecirgenlik degerleri kiyaslanmaktadir. Goriiniir 151k dalgaboyunda
(400-700 nm) en yiiksek 151k gegirgenligine 150 ppm MgO igeren aliimina
numunenin 1175 °C’de 20 dakika siire ile sinterlenmesi sonucu ulasilmistir. 150 ppm
MgO igeren aliiminanin sinterleme sicakliginin 1300 °C’ye cikarilmasi, sinterleme
stiresinin 5 dakikaya diisiiriilmesi ile gecirgenlik degeri cok belirgin bir sekilde
diismiistiir. Fakat ayn1 sicaklik (1300 °C) ve bekleme siiresi (5 dk) 150 ppm Y203
iceren allimina numunenin {retimi i¢in segildiginde, 151k gecirgenlik degerinin
oldukca olumlu etkilendigi goriilmektedir. Yapiya eklenen CaO, c¢alisilan dért dopant
igerisinde (MgO, Y03, TiO, ve CaO) 1sik gegirgenligi a¢isindan aliiminay1r en

olumsuz etkileyen katki olmustur.
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Sekil 4.28 : Tekli dopant igeren ve yavas 1sitilan aliiminalarin degisen dalga boyu ile
151k gecirgenlik degerleri

50 4

+ MgO+Ca0 - 1175C- 20dk
» Mgo+Y203 - 1175C-20dk
40 1 . Mg0+Ca0-1300C-5 dk
. « Mg0+Y203 - 1300C - 5dk
« MgO+TiO2 - 1300C - 5dk
« MgO+TiO2 - 1175C- 20dk

45

30 +

Dogrusal Gegirgenlik (%)

0 200 400 600 800 1000 1200
Dalga boyu (A)

Sekil 4.29 : Ciftli dopant igeren ve yavas 1sitilan aliiminalarin degisen dalga boyu ile
151k gecirgenlik degerleri

Yapiya dopantlarin ¢ift olarak ilave edilmesi de aliimina numunelerin 1$1k
gecirgenlik degerlerinin negatif etkilemistir. 150 ppm MgO ve 150 ppm TiO2’nin
yaptya beraber ilavesi, numunenin opak bir goriiniime sahip olmasina neden

olmustur. 150 ppm MgO ve 150 ppm CaO’in ise yapiya birlikte ilavesi, sadece 150

ppm CaO igeren aliimina numuneler ile kiyaslandiginda 151k gecirgenligini artirici bir
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rol oynamistir. 150 ppm MgO + 150 ppm CaO ve 150 ppm MgO + 150 ppm Y,03
iceren tozlarin 1175 °C’de 20 dakika sinterlenmeleri sonucu elde edilen numuneler
goriiniir 151k dalga boylarinda (400-700 nm) 151k gecirgenlik degerleri yaklasik %
15’lerde kalmustir.

Hizli 1sitilarak (100 °C/dk) 1300 °C’de 5 dakika siire ile sinterlenen numunelerden
hicbiri (tekli ve ¢iftli dopant igeren) 151k gegirgenligi gostermemistir. Hizli 1sitma ile
prosesin kisa slirede tamamlanmasi yapida var olan porlarin giderilememesine neden
olmustur. Ayrica, literatiirde Kim ve arkadaslarinin [69] ¢alismalarinda da belirtildigi
gibi spark plazma sisteminde hizli isitmalar i¢in gereken yiiksek dogrusal akim
taneler arasinda daha yiiksek sicakliklar olusmasina neden olarak tanelerin
biiyiimesine yol acar. Hizli 1sitma rejimleri ile spark plazma sinterleme sicakligina
1sitilan aliimina numuneler bosluklu ve biiylik taneli mikroyap1 sergilemis ve bu tipte

mikroyapiya sahip aliimina numunelerin hi¢birinde saydamlik goriillmemistir.

Sekil 4.30 : 8 °C/dk’lik 1sitma hiz1 ile 1sitilarak 1175 °C’de 20 dakika siire ile
sinterlenen 150 ppm MgO ve 150 ppm Y03 igeren numune
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5. GENEL SONUCLAR

1. Bu calismada % 99,99 saflikta ve ortalama 100 nm partikiil boyutuna sahip iki
farkli aliimina toz ile spark plazma sinterleme yontemi kullanilarak son derece
yiiksek rolatif yogunluga sahip transparan alumina malzemelerin iiretilmesi

amagclanmustir.

2. Inframat Advanced Materials firmasindan temin edilen toz yapisinda,
rombohedral ve monoklinik olmak iizere iki farkli kristal yapili aliimina
bulunurken, Taimei Chemicals sirketinin TM-DAR markali tozu sadece

rombohedral aliimina igermektedir.

3. Inframat Advanced Materials firmasindan temin edilen toz kullanilarak
gerceklestirilen deneylerde, en yiiksek rolatif yogunluk % 99,7 degeri ile, % 0,1
MgO ilavesi ile 120 °C/dk’lik 1sitma hiz1 ile 1sitilarak 1300 °C’de 80 MPa basing
altinda 5 dakika siire ile sinterlenen numunede elde edilmistir. Sinterleme
sicakliginin  diigmesi, numunelerin yogunluk degerlerini olumsuz yonde
etkilemistir. Yapiya agirlik¢a % 0,1 MgO doplanmasi, 1200 ve 1300 °C spark
plazma sinterleme sicakligi ile sinterlenen numunelerde, yogunlugu artirmistir
fakat yapiya eklenen % MgO miktar1 artik¢a, elde edilen yogunluk diigmiistiir.
1300 ve 1340 °C spark plazma sinterleme sicakliklarinda MgO ve Y,03’in
toplamda agirlikca % 0,4 dopant igerecek sekilde Inframat Advanced Materials
marka aliiminaya etkisi incelenmis, Y203 ve MgO’in birlikte katkilandig1
numuneler, sadece Y03 ve sadece MgO katkili numunelere kiyasla daha diisiik

yogunluk gostermislerdir.

4. TM-DAR tozlar ile yapilan deneyler ii¢ farkli sekilde gerceklestirilmistir. Yiiksek
sicaklik (1300 °C), kisa siire (5 dk) ile sinterlenen numunelerde, iki farkli 1sitma
rejimi (8 °C/dk ve 100 °C/dk) uygulanmistir. 100 °C/dk ile 1sitilarak sinterlenen
numunelere herhangi bir 6n islem yada tavlama islemi uygulanmamistir. Diisiik
sicaklik (1175 °C) ve uzun siire (20 dk) ile spark plazma sinterlenen numuneler ile

yavas 1sitilarak 1300 °C’de 5 dakika sinterlenen numunelere bekleme siiresinin
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ardindan 1000 °C’de 10 dakika siire ile tavlama islemi gerceklestirilmistir.
Herhangi bir katki igermeyen aliimina numunelerde rolatif yogunluk en yiiksek %
99,5 degerine ulagmustir. Tekli dopant igeren numunelerde, rolatif yogunluk
degerleri % 98,8 ile % 100 yogunluk arasinda degismistir. MgO ve Y,05 ilaveleri
CaO ve TiO; ilavelerine kiyasla daha yiiksek yogunlukta son iiriinlerin elde
edilebilmesini miimkiin kilmistir. Sinterleme sicakligi 1300 °C’de sinterleme
stiresi 5 dakikada tutulurak yapilan deneylerde isitma hizinin 100 °C/dk’dan 8
°C/dk’ya diglirtilmesi ile rolatif yogunlukta artis goriilmiistiir. Sinterleme
stiresinin 20 dakikaya ¢ikarilmasi ile 1175 °C gibi diisiik spark plazma sinterleme
sicakliginda bile sinterlenen numunelerde oldukga yiiksek yogunlukta son tiriinler
elde edilmistir. Cift dopant igeren numunelerde ise, tekli dopant igeren
numunelere kiyasla daha yiiksek rolatif yogunluk degerlerine rastlanmistir. Elde

edilen rolatif yogunluk degerleri % 98,5 ile % 100 arasinda degismistir.

. Inframat Advanced Materials tozlarindan hareketle sinterlenen numunelerden elde
edilen sertlik degerleri 11,5 ile 24,1 GPa, hesaplanan kirilma toklugu ise 3,5 ile
4,9 MPa. m*? degerleri arasinda degismistir. Aliminaya MgO katilmasi, katilan
MgO miktarinin artirilmasi, uygulanan 6n basing ile kademeli sinterleme, yapiya
Y,03 ve MgO’in birlikte katilmasi sertligi artiric1 rol oynamistir. Olgiimler sonucu
elde edilen sertlik degerleri 15,8 ile 24,7 GPa arasinda degisim gosterirken,
kirilma toklugu 3,3 ile 4,9 MPa.m"? degerleri arasinda degismistir. Taimeli
Chemicals sirketinden temi edilen katkisiz aliimina numunelerinin sertlik degeri
1300 °C’de 5 dakika siire ile hizli sinterlenen numunelerde oldukca diisiik iken,
80 MPa basing altinda 1175 °C’de 20 dakika siire ile sinterlenen katkisiz
aliminanin sertlik degeri 22,5 GPa degerine ulagmistir. Tekli dopant i¢ceren TM-
DAR marka aliimina numunelerde 1175 °C’de 20 dakika siire ile sinterlenen
numunelerde, 1300 °C’de hem hizli hem de yavas 1sitma rejimi uygulanan
numunelere kiyasla daha yiiksek sertlik degerlerine rastlanmistir. En yliksek
sertlik degeri 24,7 £ 0,3 GPa ile 150 ppm CaO igceren numunede elde edilmistir.
Ciftli dopant iceren aliimina numunelerde ise en yiiksek sertlik degeri 24,2 GPa
ile 1175 °C’de 20 dakika siire ile sinterlenen 2.28 kodlu igeriginde 150 ppm MgO
ve 150 ppm CaO bulunan numunenin olmustur. Hem tekli, hem de ikili dopant
iceren numunelerde yapiya 150 ppm CaO ilavesinin diger dopantlara kiyasla

sertligi  belirgin bir sekilde artirirken kirilma  toklugunu  distirdiigii
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gozlemlenmistir. Daha homojen ve porlu mikroyapiya sahip numunelerde, kirtlma
toklugu degerleri artmistir. Bunun sebebi, yapida bulunan nanometre
boyutlarindaki porlarin ¢atlaklarin ilerlemesini 6nleyerek, yiiksek kirilma toklugu

degeri elde edilmesini saglamasidir.

. Inframat Advanced Materials’dan temin edilen tozlardan hareketle, spark plazma
sinterleme sicakiginin artisi ile difiizyonun kolaylagsmasina bagl olarak yapidaki
bosluk miktarmin azaldigr goriilmektedir. Artan sinterleme siiresi de, tanenin
biliylimesine neden olmaktadir. Yapiya katilan agirlik¢a % 0,1 MgO ise, asir1 tane
biliylimesini engellemis ve tane boyutunun kiiciik kalmasinda etkili olmustur.
Agirlikgca % 0,1 MgO ve % 0,3 Y,03 ilavesi son derece homojen bir mikroyap1
elde edilmesini miimkiin kilmistir. 1175 °C’de 20 dakika siire ile 80 MPa basing
altinda vakum atmosferinde sinterlenen ve tekli dopant iceren numunelerin spark
plazma sinterlenmesi ile tiim numunelerde homojen mikroyapilar elde edilmis ve
taneler oldukea kiiciik kalmistir. Ozellikle 150 ppm MgO ve 150 ppm Y,Oj ihtiva
eden numunelerde oldukga bosluksuz bir mikroyapi elde edilmistir. Ayni proses
parametrelerinde iretilen tekli dopantli numunelere kiyasla, ¢ift dopant iceren
numunelerde daha biiylik tanelere ve daha bosluksuz bir yapiya ulasilmistir.
Yapiya 150 ppm MgO ve 150 ppm TiO2’nin birlikte eklenmesi, sadece 150 ppm
TiO; i¢eren numunedeki bosluklari ortadan kaldirmigtir. Ayrica, tekli dopant
iceren numunelerde tane biiyiikliigli acisindan, ¢ift dopant igeren numunelere

oranla daha homojen bir mikroyap1 gozlemlenmistir.

. Inframat Advanced Materials aliimina tozlar ile yapilan deneyler sonucunda elde
edilen numunelerin hicbiri dogrusal 151k gecirgenligi gostermemistir. Bunun
sebebinin, bu tozda XRD analizi sonucu ortaya ¢ikan iki farkli kristal yapisindan
kaynaklandigr  disiiniilmektedir. Monoklinik yapida latis parametreleri
birbirlerinden farkli degerde iken, rombohedral yapida esittir. Latis
parametrelerindeki farklilik gelen 15181n sagilmasina neden olarak, malzemenin

opak goriinmesine neden oldugu diisliniilmektedir.

. Taimei Chemicals’dan temin edilen tozlar ile spark plazma sinterlenen
numunelerden en yiiksek dogrusal gegirgenlik degeri, 150 ppm MgO iceren
aliiminanin 5 °C/dk 1sitma hiz1 kullanilarak 80 MPa basing altinda 1175 °C’de 20

dakika siire ile sinterlenen numunede goriilmiistiir. 400 ila 700 nm dalga boylu
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gorlinlir 151kta en yiliksek degere 470 nm dalgaboyunda % 66,6 degeri ile
ulagilmigken, genel gecirgenlik goriiniir 151k dalga boyunda % 50 — 60 arasinda,
artan dalga boyu ile artmaktadir. Bu deger, literatiirde belirtilen Stuer ve
arkadaglarinin [78] SPS ile iiretilmis aliimina seramikleri ile ulastig1r en yiiksek

dogrusal 151k gegirgenlik degerinden daha yiiksektir.
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